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3-AMINO-5-AMINOCARBONYL-1,2,4-TRiAZOLE DERIVATIVES 



The invention relates to novel 3-amino-5-aminocarbonyl-1,2,4-triazo!e derivatives, several methods 
for their preparation, and their use as herbicides. 

It is known that certain nitrogen heterocycles (cf., for example, K. hi Buchel "Pflanzenschutz und 
SchadlingsbekSmpfung 1 ' [Plant Protection and Pest Control] p. 170, Thieme Verlag Stuttgart, 1977) have 
5 herbicidal properties. 

In addition, certain substituted triazoles are the subject matter of one of our own antecedent but not 
previously published patent applications (cf. DE-P 38 09 053 of March 18, 1988). 
However, the herbiddal activity of known compounds is not entirely satisfactory in all application areas. 
Novel 3-amino-5-arninocarbonyl"1 ,2,4-triazole derivatives of the genera] formula (I) have now been 
10 found, 

H N ^ 



in which 

R 1 represents in each case straight-chain or branched alkyl having 1 to 8 carbon atoms, alkenyl 
20 having 2 to 8 carbon atoms, alkinyl having 2 to 8 carbon atoms, halogenoaikyl having 1 to 8 carbon atoms 
and 1 to 17 identical or different halogen atoms, halogenoalkenyl or halogenoalkinyl having in each case 
2 to 8 carbon atoms and 1 to 15, or 13 respectively, identical or different halogen atoms, alkoxyalkyl 
having 1 to 6 carbon atoms in the individual alkyl moieties, or represents cycioalkyl having 3 to 7 carbon 
atoms, or represents cycloalkylalkyl having 3 to 7 carbon atoms in the cycioalkyl moiety and 1 to 6 carbon 
25 atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety, or represents aralkyl which has 6 to 10 carbon 
atoms in the aryl moiety and 1 to 6 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety and each 
of which is optionally monosubstituted or polysubstituted, identically or differently, aryl having 6 to 10 
carbon atoms or heteroaryl having 2 to 9 carbon atoms and 1 to 3 hetero atoms, in particular, nitrogen, 
oxygen and/or sulfur, whereby in each case suitable substituents are: halogen, cyano, nitro and in each 
30 case straight-chain or branched alkyl, alkoxy, alkylthio, halogenoaikyl, halogenoalkoxy or 
halogenoaikylthio, in each case having 1 to 4 carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different 
halogen atoms, 

R 2 represents in each case straight-chain or branched alkyl having 1 to 8 carbon atoms, alkenyl having 2 
to 8 carbon atoms, alkinyl having 2 to 8 carbon atoms, halogenoaikyl having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 

35 17 identical or different halogen atoms, halogenoalkenyl having 2 to 8 carbon atoms and 1 to 15 identical 
or different halogen atoms, halogenoalkinyl having 2 to 8 carbon atoms and 1 to 1 3 identical or different 
halogen atoms, alkoxyaiky! having 1 to 6 carbon atoms in each of the individual alkyl moieties, or 
represents cycloalkylaikyf or cycioalkyl, in each case having 3 to 7 carbon atoms in the cycioalkyl moiety 
and optionally 1 to 6 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety, or represents aralkyl or 

40 aryl, each of which has 6 to 10 carbon atoms in the aryl moiety and optionally 1 to 6 carbon atoms in the 
straight-chain or branched alkyl moiety and each of which is optionally monosubstituted or 
polysubstituted, identically or differently, whereby in each case suitable aryl substituents are: halogen, 
cyano, nitro and in each case straight-chain or branched alkyl, alkoxy, alkylthio, halogenoaikyl, 
halogenoalkoxy or halogenoaikylthio, in each case having 1 to 4 carbon atoms and optionally 1 to 9 

45 identical or different halogen atoms, and 

R 3 and R 4 independently of one another in each case represent hydrogen, or in each case represent 
straight-chain or branched alkyl having 1 to 18 carbon atoms, alkenyl having 2 to 8 carbon atoms, alkinyl 
having 2 to 8 carbon atoms, halogenoaikyl having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 17 identical or different 
halogen atoms, halogenoalkenyl or halogenoalkinyl, in each case having 2 to 8 carbon atoms and 1 to 1 5, 

so or 13 respectively, identical or different halogen atoms, cyanoalkyl having 1 to 8 carbon atoms, 
hydroxyalkyl having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 6 hydroxy groups, alkoxyalkyl, alkoximinoalkyl, 
alkoxycarbonylalkyl or alkoxycarbonylalkenyl, in each case having up to 6 carbon atoms in the individual 
alkyl or alkenyl moieties, alkylaminoalkyl or dialkylaminoalkyl, in each case having 1 to 6 carbon atoms in 



2 



EP 0 412 358 A1 



the individual alkyl moieties, or cycloalkyl, cycloalkylalkyi, cycloalkenyf or cycloalkenyialkyl, in each case 
having 3 to 8 carbon atoms in the cycloalkyl moiety or cycloalkenyl moiety, and optionally 1 to 6 carbon 
atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety, each of which is optionally monosubstituted or 
polysubstituted, identically or differently, whereby in each case suitable substituents are: halogen, cyano 

5 and in each case straight-chain or branched alkyl or halogenoalkyl, in each case having 1 to 4 carbon 
atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, or In each case double-linked alkanediyl 
or alkenediyl, in each case having up to 4 carbon atoms; in addition, R 3 and R 4 independently of one 
another represent heterocyclylaikyl which has 1 to 6 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl 
moiety and 1 to 9 carbon atoms as well as 1 to 3 hetero atoms - in particular, nitrogen, oxygen and/or 

10 sulfur - in the heterocyclyl moiety and each of which is optionally monosubstituted or polysubstituted in 
the heterocyclyl moiety by identical or different substituents, whereby in each case suitable substituents 
are: halogen, cyano, nitro, and in each case, straight-chain or branched alkyl, alkoxy, alkyfthio, 
halogenoalkyl, halogenoalkoxy, halogenoalkylthio or alkoxycarbonyl, in each case having 1 to 5 carbon 
atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, and in addition R 3 and R 4 independently 

15 of one another represent aralkyl, aroyl or aryl, each of which has 6 to 10 carbon atoms in the aryi moiety 
and optionally 1 to 8 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety and each of which is 
optionally monosubstituted or polysubstituted, identically or differently, whereby in each case suitable aryl 
substituents are: halogen, cyano, nitro, hydroxy, in each case straight-chain or branched alkyl, alkoxy, 
alkylthio, halogenoalkyl, halogenoalkoxy, halogenoalkylthio, aikylsulfinyl, alkylsulfonyl, 

20 halogenoalkylsuifinyi, halogenoalkylsulfonyl, alkanoyl or alkoxycarbonyl, in each case having 1 to 6 
carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, cycloalkyl having 3 to 6 carbon 
atoms or phenoxy, and whereby suitable alkyl substituents are: halogen or cyano, or 
R 3 and R 4 together with the nitrogen atom to which they are bonded represent a five- to ten-membered 
heterocycle which can optionally contain 1 or 2 further hetero atoms, in particular, nitrogen, oxygen and/or 

25 sulfur, and which is optionally monosubstituted or polysubstituted, identically or differently, whereby 
suitable substituents are: halogen, and in each case straight-chain or branched alkyl or halogenoalkyl, in 
each case having 1 to 4 carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms as well as 
1 to 2 oxo or thiono groups, whereby the compounds specially listed in the antecedent but not previously 
published patent application DE-P 38 09 053, in which 

30 1 . R 1 = CH 3 , R = CH 3 , R 3 - H, R A = cyclohexyl; 

2, R 1 = CH 3 , R 2 = C 2 H e , R 3 = H, R 4 = CH 2 -C(CH 3 ) 3 ; 

3, R 1 = CH 3 , R 2 = C 2 H 5 , R 3 - H, R 4 = 1-phenylethyl; 

4, R 1 = C 2 H 5i R 2 = CH 3 , R 3 = H, R 4 » C(CH 3 ) 3 ; 

5, R = CH3, R ^ CH 3t R " CH 3f R ~ C(CH 3 ) 3 ; 

35 6. R 1 - CH 3 , R 2 = CH 3 , R 3 ™ H, R 4 = -CH(CH 3 )-CH = N-OCH 3 

and 

7. R 1 = CH 3; R 2 = CH 3 , R 3 =H, 



are excepted. 

45 It has also been found that the novel compounds of the general formula (I) are obtained when (a) 

amino guanidines of the general formula (II) 



R^NH-C-NH-R 2 

50 || (ID 

in which 

R 1 and R 2 have the above-mentioned meaning, 
55 and/or tautomers of the compounds of formula (II) and/or acid adducts of compounds of formula (il) or 

of tautomers thereof, 

are reacted with oxalic acid ester amides of the general formula (ill) 
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(III) 



in which 

R 3 and R 4 have the above-mentioned meanings and 
R 5 represents alkyl, 

10 optionally in the presence of a diluent and optionally in the presence of a reaction auxiliary, or when 

(b) chloroformamidine hydrochlorides of the general formula (IV) 



15 



H , 



C (IV) 

| x HC1 

CI 



20 in which 

R 1 and R 2 have the above-mentioned meanings, 

are reacted with oxalic acid amide hydrazides of the general formula (V) 

25 

2 ll II V 

O 0 



in which 

R 3 and R 4 have the above-mentioned meanings, 

optionally in the presence of a diluent and optionally in the presence of an acid acceptor, or when 
(c) carbodiimides of the genera! formula (VI) 
35 R -N = O N-R 2 (VI) 

in which 

R 1 and R 2 have the above-mentioned meanings, 

are reacted with oxalic acid amide hydrazides of the general formula (V) 



2 i! II V 
o o 

45 

in which 

R 3 and R 4 have the above-mentioned meanings, optionally in the presence of a diluent and optionally 
in the presence of a reaction auxiliary. 

Finally, it has been found that the novel S-amino-S-aminocarbonyM^^riazole derivatives of the 
so general formula (I) exhibit interesting herbicida! properties. 

For example, the novel 3»amino~5-aminocarbonyM,2,4-triazote derivatives of the general formula (I) 
have an excellent action against problem weeds with good to very good toleration by crop plants. 

The inventive 3-amino-5-amtnocarbonyM ,2,4-triazole derivatives are generally defined by the formula 
(I). Preferred compounds of formula (I) are those in which 
55 R 1 represents methyl, ethyl, n- or i-propyl, n- f h s- or t-butyl, n- or i-pentyl, ally!, propargyl, or 

represents in each case straight-chain or branched hatogenoaiKyl having 1 to 4 carbon atoms, 
halogenoalkenyl having 3 to 6 carbon atoms or halogenoalkinyl having 3 to 6 carbon atoms and in each 
case 1 to 9 identical or different halogen atoms, or represents methoxymethyi, methoxyethyi, 
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ethoxymethyl or ethoxyethyl, or represents cyclopropyl, cyclopropylmethyl, cyclopentyl, cyciohexyl, 
cyclohexylmethyi, cyclohexylethyl, cyclopentylmethyi, or represents benzyl, phenylethyl or phenyl, each 
optionally monosubstituted to trisubstituted, identically or differently, whereby in each case suitable 
substituents are: fluorine, chlorine, bromine, cyano, nitro, methyl, ethyl, n- or i-propyl, n-, h s- or t-butyl, 
methoxy, ethoxy, methylthio, trifiuoromethyl, trifluoromethoxy or trifiuoromethylthio, 
R 2 represents methyl, ethyl, n- or hptopyi, n-, h s- or t-butyl, n- or i-pentyi or n- or i-hexyl, or represents 
allyl orpropargyl, or represents methoxymethyl, methoxyethyl, ethoxymethyl or ethoxyethyi, or represents 
a straight-chain or branched halogenoalkyl having 1 to 4 carbon atoms and 1 to 9 identical or different 
halogen atoms, in particular, fluorine, chlorine or bromine, or represents cyclopentyl, cyciohexyl, 
cyclopropyl, cyclopropylmethyl, cyclohexylmethyi or cyclohexy [ethyl, or represents benzyl or phenyl, each 
of which is optionally monosubstituted to trisubstituted by identical or different substituents, whereby in 
each case suitable substituents are; fluorine, chlorine, bromine, cyano, nitro, methyl, ethyl, n- or i-propyf, 
n™, h s- ort-butyi, methoxy, ethoxy, methylthio, trifiuoromethyl, trifluoromethoxy or tnfluoromethylthio, and 
R 3 and R A independently of one another in each case represent hydrogen, methyl, ethyl, n- or hpropyl, n-, 
h s- or t-butyl, in each case straight-chain or branched pentyl, hexyl, heptyl, octyE, nonyl, decyl or 
dodecyl, or represent allyl, n- or i-butenyl, n- or hpentenyl, n~ or hhexenyl, propargyl, n- or t-butinyl, n- or i- 
pentiny! or n- or i-hexinyl, or represent straight-chain or branched halogenoalkyl having 1 to 6 carbon 
atoms and 1 to 9 identical or different halogen atoms, in particular, fluorine, chlorine or bromine, or 
represent in each case straight-chain or branched halogenoaikenyl or halogenoalkinyl, in each case 
having 3 to 5 carbon atoms and 1 to 3 halogen atoms, in particular, fluorine or chlorine, or represent In 
each case straight-chain or branched cyanoalkyl having 1 to 6 carbon atoms in the alkyl moiety, 
hydroxyalkyl having 1 to 6 carbon atoms and 1 to 3 hydroxy groups, alkoxyalkyl, alkoximinoalkyf, 
alkoxycarbonylalkyl or alkoxycarbonylalkenyi, alkylam'moalkyl or dialkylaminoalkyi, in each case having up 
to 4 carbon atoms in the individual alkyl or alkenyl moieties, or represent cyclopropyl, cyclopropylmethyl, 
cyclopropyiethyl, cyclobutyl, cyclopentyl, cyciohexyl, cycloheptyl, cyclooctyl, cyclohexylmethyi, 
cydohexylethyl, cyclohexenyl, cyclohexenylmethyl or cyclohexenylethyi, each of which is optionally 
monosubstituted to pentasubstituted, identically or differently, whereby in each case suitable substituents 
are: fluorine, chlorine, bromine, methyl, ethyl, n- or hpropyl, n- p X s- or t-butyl, cyano, rnethanediyl, 
ethanediyl, butanediyl or butadienediyl; 

R 3 and R 4 in addition independently of one another represent heterocyclyimethyl, heterocyclylpropyl or 
heterocydylethyl, each of which is optionally monosubstituted to trisubstituted in the heterocyclyl moiety 
by identical or different substituents, whereby in each case suitable heterocycles are: 

^5 ; irJ!^ ; ^z^ ; 

VH fi 4 ! -<Z> 



whereby in each case Z represents oxygen or sulfur and whereby in each case suitable substituents are: 
fluorine, chlorine, bromine, cyano, nitro, methyl, ethyl, n- or hpropyl, n-, i-, s- or t-butyl, methoxy, ethoxy, 
methylthio, trifiuoromethyl, trifluoromethoxy or tnfluoromethylthio; 

R 3 and R 4 in addition independently of one another represent benzyl, phenylethyl, phenylpropyl, 
phenylbutyl, phenylpentyi, phenylhexyl, phenylheptyl phenyicyanomethyi, phenylcyanoethyl, 
phenylcyanopropyl, benzoyl, phenyl or naphthyl, each of which is optionally straight-chain or branched in 
the alkyl moiety, and each of which is optionally monosubstituted to trisubstituted, identically or differently, 
whereby in each case suitable phenyl substituents are: fluorine, chlorine, bromine, hydroxy, cyano, nitro, 
methyl, ethyl, n- or i-propyl, n-, h s- or t-butyl, methoxy, ethoxy, methylthio, trifiuoromethyl, 
trifluoromethoxy, tnfluoromethylthio, trjfluoromethylsulfinyl, trifluoromethylsulfonyl, methylsulfinyl, 
methylsulfonyl, acetyl, propionyl, methoxycarbonyl, ethoxycarbonyl, cyciohexyl orphenoxy, or 
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R 3 and R 4 together with the nitrogen atom to which they are bonded represent a heterocycle of the 
formula 




o 

each of which is optionally monosubstituted to trisubstituted, identically or differently, whereby in each 
case suitable substituents are: methyl, ethyl, n- or i-propyl, chloride or trifluoromethyl, with the exception 
of the compounds excluded above by the disclaimer 

Particularly preferred compounds of formula (I) are those in which 
R 1 represents methyl, ethyl, propyl, isopropyl or cyclohexyl, 
R 2 represents methyl, ethyl, propyl, isopropyl or cyclohexyl, 
R 3 represents hydrogen or methyl, 

R 4 represents methyl, ethyl, n- or i-propyl, n-, h s- or t-butyl, n-, i-, s- or t-pentyl, n- or i-hexyl, n- or i- 
heptyl, n- or i-octyl, n- or i-nonyl, n- or 1-decyl, n- or i-dodecyl, 1-ethylpropyf, 1,2-dimethylpropyl, 1,3- 
dimethylbutyl, 1-methyl-l-ethylpropyi, 1 ,1,3,3-tetramethylbutyl or 1,2,2-trimethylpropyi, or represents allyt, 
n- or l-butenyl, n- or i-pentenyl, n- or i-hexenyl, propargyl, n- or E-butinyl, n- or i-pentinyl or rt- or hhexinyi, 
or represents straight-chain or branched haiogenoalkyl having 1 to 6 carbon atoms and 1 to 9 identical or 
different halogen atoms, in particular, fluorine or chlorine, or represents in each case straight-chain or 
branched halogenoalkenyl or halogenoalkinyl, in each case having 3 to 5 carbon atoms and 1 to 3 
halogen atoms, in particular, fluorine or chlorine, or represents in each case straight-chain or branched 
cyanoalkyl having 1 to 6 carbon atoms in the alky! moiety, hydroxyalkyl having 1 to 6 carbon atoms and 1 
to 3 hydroxy groups, alkoxyalkyl, alkoxlminoalkyl, alkoxycarbonylalkyl or alkoxycarbonylalkenyl, 
alkyfaminoalkyi or dialkylaminoalkyl, in each case having up to 4 carbon atoms in the individual alkyl or 
alkenyl moieties, or represents cyclopropyl, cyclopropylmethyl, cyclopropylethyl, cyciobutyl, cyclopentyl, 
cyclohexyl, cycloheptyl, cyclooctyl, cyclohexylmethyt, cycfohexylethyl, cyclohexenyl, cyclohexenylmethyl 
or cyclohexenyiethyl, each of which is optionally monosubstituted to tetrasubstituted by the identical or 
different substituents fluorine, chlorine, bromine, methyl, ethyl, n- or i-propyl, n-, i-, s- or t-butyl, cyano, 
methanediyl, ethanediyl, butanediyl or butadienediyl; 

R 4 in addition represents heterocyclylmethyl, heterocyciylpropyl or heterocyclylethyl, each of which is 
optionally monosubstituted to trisubstituted in the heterocyclyl moiety by the identical or different 
substituents fluorine, chlorine, bromine, cyano, nitro, methyl, ethyl, n- or i-propyl, n-, h s- or t-butyl, 
methoxy, ethoxy, methylthio, trifluoromethyl, trifluoromethoxy or trifluoromethylthio, whereby suitable 
heterocycles in each case are: 
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10 



30 



45 



50 



55 



firhff irhT -V — l -v — s 

j N^Z^ : V*— J • \ / 



N .-4--N 

■O, 



or 



whereby in each case Z represents oxygen or sulfur, 

15 R 4 in addition represents benzyl, phenylethyl, pbenylpropyi, phenylbutyl, phenylpentyl, phenylhexyl, 
phenylheptyl, phenylcyanomethyl, phenylcyanoethyi, phenylcyanopropyl, benzoyl, phenyl or naphthyl, 
each of which is optionally straight-chain or branched in the a Iky I moiety f and each of which is optionally 
monosubstituted to trisubstituted in the phenyl moiety by the identical or different substituents fluorine, 
chlorine, bromine, hydroxy, cyano, nitro, methyl, ethyl, n- or i-propyl, n-, h s- or t-butyl, methoxy, ethoxy, 

20 methylthio, triffuoromethyl, tnfluoromethoxy, trifluoromethylthio, trifluorornethylsulfinyl, 
trifluoromethylsulfonyl, methylsulfinyi, methylsuifonyl, acetyl, propionyl, methoxy carbonyl, ethoxycarbonyl, 
cyclohexyl or phenoxy, and R 4 in addition together with R 3 can represent tetramethylene or 
pentarnethylene, with the exception of the compounds excluded above by the disclaimer. 

If, for example, 2-amino-1-ethyl-3«isopropylguanidine and oxalic acid methyl ester dimethylamide are 

25 used as starting substances, the course of the reaction in the inventive method (a) can be represented by 
the following equation: 

(CH 3 ) 2 CH-NH-C~NH-C 2 H 5 

|| ^ + H 3 C~G-C-C-NCCH 3 )2 



N~NH 2 * || |f 

O O 

N N 



35 -HOCH 3 (CH 3 ) 2 C 

} C-N(CH 3 ) 2 

c 2 h 5 I! 

0 

40 If, for example, chiorodimethyl formamidine hydrochloride and oxalic acid hydrazide piperidine are 

used as starting substances, the course of the reaction in the inventive method (b) can be represented by 
the following equation; 



c w " |} t! v — 

I x HC1 O O 



CI 



K N 



HC1 H3C-NH 



~ H 2 0 



jj / 

i ti \ / 



CH 3 O 



If, for example, dicyclohexylcarbodtimide and oxalic acid hydrazide ethylamide are used as starting 
substances, the course of the reaction in the inventive method (c) can be represented by the 
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5 



10 



15 




5 



Formula (II) generally defines the aminoguanidines to be used as starting substances in the inventive 
method (a) for the preparation of compounds of formula (I). 

In formula (II), R 1 and R 2 preferably, or in particular, have those meanings which have already been 
20 mentioned above in connection with the description of the inventive compounds of formula {I) as being 
preferred, or particularly preferred, for R 1 and R . 

The preferred acid adducts of the compounds of formula (II) are the hydrochlorides, hydrobromides or 
hydroiodides thereof. 

The starting substances of formula (I!) and the acid adducts thereof are known and/or can be 
25 prepared by methods known in the art (cl J. Org. Chem. 19 (1954), 1807-1814; Bull. Soc. Chim. France 
1975, 1649-1653). 

The compounds of formula (II) are also obtained, for example, when 2-amtno-1 ,1-dimethyl-guanidine 
derivatives of the general formula (VII) 

30 R 1 -NH-C-N(CH 3 ) 2 

ii w ^ (vii) 

N~NH 2 



35 

in which R 1 has the above-mentioned meaning, 

or tautomers of the compounds of formula (VH) and/or acid adducts (preferably hydrochlorides, 
hydrobromides or hydroiodides) of compounds of formula (VII) or of tautomers thereof, 
are reacted with amines of the general formula (VIII) 
40 H 2 N-R 2 (VIII) 
in which 

R 2 has the above-mentioned meaning, 

in the presence of a diluent such as } for example, isopropanol, at temperatures between 2CTC and 120°C 
(cl the preparation examples). 
45 Formula (IN) generally defines the oxalic acid ester amides additionally to be used as starting 

substances in the inventive method (a). 

In formula (II!), R 3 and R 4 preferably, or in particular, have those meanings which have already been 
mentioned above in connection with the description of the inventive compounds of the formula (I) as 
being preferred, or particularly preferred, for R and R 4 , and R 5 preferably represents CrC 4 »aikyl, in 
50 particular, methyl or ethyl. 

The starting substances of formula (III) are known and/or can be prepared by methods known in the 
art (cl Unexamined Patent Application DE 28 19 878), 

Formula (IV) generally defines the chioroformamidine hydrochlorides to be used as starting 
substances in the inventive method (b) for the preparation of compounds of formula (I). 
55 In formula (IV), R 1 and R 2 preferably, or In particular, have those meanings which have already been 

mentioned above in connection with the description of the inventive compounds of the formula (I) as 
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being preferred, or particularly preferred, for R 1 and R 2 , 

The starting substances of formula (IV) are known and/or can be prepared by methods known, in the 
art (cf. Unexamined Patent Application DE 37 09 574, Chem. Ber. 97 (1964), 1232-1245) - cf, also the 
preparation examples. 

5 Formula (V) generally defines the oxalic acid amide hydrazides to be used as starting substances in 

the inventive methods (b) and (c). 

In formula (V), R 3 and R A preferably, or in particular, have those meanings which have already been 

mentioned above in connection with the description of the inventive compounds of the formula (I) as 

being preferred, or particularly preferred, for R 3 and R 4 
10 The starting substances of formula (V) are known and/or can be prepared by methods known in the 

art (cf. EP-A 126 326). 

Formula (VI) generally defines the carbodiimides to be used as starting substances in the inventive 
method (c) for the preparation of compounds of formula (I). 

In formula (VI), R and R 2 preferably, or in particular, have those meanings which have already been 
15 mentioned above in connection with the description of the inventive compounds of the formula (I) as 
being preferred, or particularly preferred, for R 1 and R 2 . 

The starting substances of formula (VI) are known organic synthesis chemicals. 
Suitable diluents for carrying out the inventive method (a) are inert organic solvents. These include, in 
particular, aliphatic, alicydic or aromatic, optionally halogenated hydrocarbons such as, for example, 
20 benzine, benzene, toluene, xylene, chlorobenzene, petroleum ether, hexane, cyclohexane, 
dichloromethane, chloroform, carbon tetrachloride^ ethers such as diethyl ether, dioxane, tetrahydrofuran, 
ethylene glycol dimethyl ether or ethylene glycol diethyl ether, nitrites such as acetonitrile or propionate, 
amides such as dimethylformamide, dimethylacetamide, N-methylformanilide, N-methylpyrrolidone or 
hexamethylphosphoric triamkte, or alcohols such as methanol, ethanol or propanok 
25 The inventive method (a) is optionally carried out in the presence of a suitable reaction auxiliary. 

Suitable reaction auxiliaries are all inorganic and organic bases that can typically be used. Preferably 
used are the alkali metal hydrides, alkali metal hydroxides, alkali metal amides, alkali metal alcoholates, 
alkali metal carbonates or alkali metal hydrogen carbonates such as, for example, sodium hydride, 
sodium amide, sodium hydroxide, sodium methylate, sodium ethylate, potassium t-butylate, sodium 
30 carbonate or sodium hydrogen carbonate, or also tertiary amines such as, for example, triethylamine, 
N.N-dlmethylanilme, pyridine, N.N-dimethylaminopyridine, diazabicyclooctane (DABCO), 
diazabicycfononene (DBN) or diazabicycloundecene (DBU), 

When carrying out the inventive method (a), the reaction temperatures can be varied within a large 
range. In general, temperatures between 30°C and 15Q°C are used, preferably temperatures between 
35 50°O and 80°C. 

To carry out the inventive method (a), 0.8 to 1.5 moles, preferably 0.8 to 1.2 motes, of oxalic ester 
amide of formula (III) and optionally 1 to 5 moles, preferably 1 to 2.5 moles, of reaction auxiliary are 
generally employed per mole of aminoguanidine of formula (ll) or of a corresponding acid addition salt 
The reaction is carried out and the reaction products are worked up and isolated using generally 
40 prevailing methods (cf, the preparation examples as well). 

The inventive method (b) is optionally carried out in the presence of a diluent. Preferably employed as 
diluents are polar organic solvents and/or water. Preferred organic solvents are alcohols such as 
methanol, ethanol, propanol, isopropanoi and butanol, ethers such as ethylene glycol dimethyl ether, 
dieihylene glycol dimethyl ether, tetrahydrofuran and dioxane, ether alcohols such as ethylene glycol 
45 monomethyl ether and ethylene glycol monoethyl ether, amides such as formamide and 
dimethylformamide, nitrites such as acetonitrile, propionltrile or benzonitrife, and pyridine. 

Acid acceptors that can be employed in the inventive method (b) are all acid-binding agents that can 
typically be used for reactions of this type. Preferably used are alkali metal hydroxides such as, for 
example, sodium hydroxide and potassium hydroxide, alkaline earth metal hydroxides such as, for 
50 example, calcium hydroxide, alkali carbonates and alkali alcoholates such as sodium carbonate and 
potassium carbonate, sodium methylate and potassium methylate, and in addition aliphatic, aromatic or 
heterocyclic amines, for example, triethylamine, trimethylamine, dimethylaniline, dimethylbenzylamine, 
pyridine, 1,5-diazabicyclo-[4,3,0]-non-5-ene (DBU), 1,8-diazabicyc!o-[5,4,0}-undec-7-ene (DBO) and 1,4- 
diazabicyclo~[2,2,2]-octane (DABCO). 
55 When carrying out the inventive method (b), the reaction temperatures can be varied within a large 

range, in general, the method is carried out at temperatures between 0°C and 150°C, preferably at 
temperatures between 10°C and 120°C. 

In general, the inventive method (b) is carried out under atmospheric pressure. However, it is also 
suitable to carry out the method under increased or reduced pressure. 
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To carry out the inventive method (b), between 0.5 and 1.5 moles, preferably between 0.8 and 
1 .2 moles, of oxalic acid amide hydrazide of formula (V) and between 1 and 5 mole equivalents, 
preferably between 2 and 3 mole equivalents, of an acid acceptor are generally employed per 1 mole of 
chloroformamidine hydrochloride of formula (IV). 
5 In general, the reactants of formula (II) and (Hi) are mixed with the diluent at room temperature, and 

after an acid acceptor is added } they are then stirred until the reaction is complete, optionally at an 
increased temperature. 

The reaction products can be worked up using conventional methods (cf. the preparation examples). 
The inventive method (c) is optionally carried out in the presence of a diluent. The same diluents can 
10 be used for this purpose as have been mentioned above in the inventive methods (a) and (b). 

Optionally, method (c) is carried out in the presence of a reaction auxiliary. The same reaction 
auxiliaries can be employed for this purpose as have been mentioned above in the inventive method (a). 

When carrying out the inventive method (c), the reaction temperatures can be varied within a large 
range. In general, this is carried out at temperatures between 0°C and 150°C, preferably at temperatures 
15 between 2GX and 120*0. 

In general, the inventive method (c) is carried out under atmospheric pressure. However, it is also 
suitable to carry out the method under increased or reduced pressure. 

To carry out the inventive method (c), the particular required starting substances are generally 
employed in approximately equimolar amounts. However, it is also possible to use one of the two 
20 employed components in a large excess. In general, the reactions are carried out in a suitable diluent, 
and the reaction mixture is stirred for several hours at the particular required temperature. Each of the 
reaction products in the inventive method (c) is worked up using conventiona! methods (cf. the 
preparation examples). 

The inventive active substances can be used as defoliants, desiccants, agents for destroying broad- 
25 leaved plants and, in particular, as weed-kiliers. The term "weeds", in the broadest sense, is understood 
to mean all plants that grow in locations where they are not wanted. Whether the inventive substances act 
as total or selective herbicides essentially depends on the amount used. 

The inventive active substances can be used, for example, in connection with the following plants; 
Dicotyledon weeds of the gen e ra: Sinapis, Lepidium, Galium, Stellaria, Matricaria, Anthemis, 
30 Galinsoga, Chenopodium, Urtica, Senecio, Amaranthus, Portulaca, Xanthium, Convolvulus, [pomoea, 
Polygonum, Sesbania, Ambrosia, Cirsium, Carduus, Sonchus, Solanum, Rorippa, Rotala, Undernia, 
Lamium, Veronica, Abutilon, Emex, Datura, Viola, Galeopsis, Papaverand Centaurea, 

Dicotyledon cultures of the genera : Gossypium, Glycine, Beta, Daucus, Phaseoius, Pisum, Solanum, 
Unum, jpomoea, Vicia, Nicotiana, Lycopersicon, Arachis, Brassica, Lactuca, Cucumis and Cucurbita. 
35 Monocotyledon weeds of the genera : Echinochloa, Setaria, Panicum, Digitaria, Phieum, Poa, 

Festuca, Eieusine, Brachiaria, Lolium, Bromus, Avena, Cyperus, Sorghum, Agropyron, Cynodon, 
Monochoria, Fimbristylis, Sagittaria, Eleocharis, Scirpus, Paspalum, Ischaemum, Sphenoclea, 
Dactyloctenium, Agrostis, Alopecurus and Apera. 

Monocotyledon cultures of the genera: Oryza, Zea, Tritium, Hordeum, Avena, Secale, Sorghum, 
40 Panicum, Saccharum, Ananas, Asparagus and Allium. 

However, the use of the inventive active substances is in noway restricted to these genera, but rather 
extends in the same manner to other plants as welL 

Depending on the concentration, the compounds are suitable for the total weed control, for example, 
on industrial facilities and railroad tracks, and on paths and spaces with or without tree growth. In the 
45 same way, the compounds can be employed for weed control in perennial cultures, for example, forests, 
decorative tree plantings, orchards, vineyards, citrus groves, nut orchards, banana plantations, coffee 
plantations, tea plantations, rubber plantations, oil palm plantations, cocoa plantations, berry plantings 
and hop fields, and for selective weed control in annual cultures. 

The inventive compounds of the formula (I) are particularly suitable for selectively controlling 
so dicotyledon weeds in monycotyledon crops such as, for example, in com, in both the pre-emergence and 
the post-emergence method. 

To a certain extent, the compounds of formula (!) also show a fungicidal action such as, for example, 
against apple scab (Venturia inaequalis). 

The active substances can be converted into the usual formulations such as solutions, emulsions, 
55 wettable powders, suspensions, powders, dusting agents, pastes, soluble powders, granulates, 
suspension-emulsion concentrates, natural and synthetic materials impregnated with active substance, 
and superfine encapsulations in polymeric substances. 
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These formulations are produced in a known manner, for example, by mixing the active substances 
with extenders, i.e., liquid solvents and/or solid carriers, optionally including the use of surface-active 
agents, i.e., emulsifying agents and/or dispersing agents and/or foam-forming agents. 

in the case of the use of water as an extender, organic solvents, for example, can also be used as 
5 auxiliary solvents. Basically, suitable liquid solvents are: aromatics such as xylene, toluene, or aikyl 
naphthalenes, chlorinated aromatics and chlorinated aliphatic hydrocarbons such as chiorobenzenes, 
chloroethylenes or methylene chloride, aliphatic hydrocarbons such as cyclohexane or paraffins, for 
example, petroleum fractions, mineral and vegetable oils, alcohols such as butanol or glycol and ethers 
and esters thereof, ketones such as acetone, methyl ethyl ketone, methyl isobutyl ketone or 
10 cyclohexanone, strongly polar solvents such as dimethylformamide and dimethyl sulfoxide, as well as 
water. 

Suitable as solid carriers are; 

For example, ammonium salts and powdered natural minerals such as kaolins, clays, talc, chalk, quartz, 
attapulgite, montmoriflonite or diatomaceous earth, and powdered synthetic minerals such as highly 

15 disperse silica, aluminum oxides and silicates, suitable as solid carriers for granulates are: for example, 
crushed and fractionated natural rocks such as caicite, marble, pumice, sepiolite and dolomite, as well as 
synthetic granulates of inorganic and organic powders, as well as granulates of organic materia) such as 
sawdust, coconut shells, corn cobs and tobacco stalks; suitable as emulsifying and/or foam-forming 
agents are: for example, nonionic and anionic emulsifiers such as poiyoxyethylene fatty acid esters, 

20 poiyoxyethylene fatty alcohol ethers, for example, alkylaryl polygiycol ethers, alkyl sulfonates, alkyl 
sulfates, aryl sulfonates, as well as albumin hydrolysis products; suitable as dispersing agents are: for 
example, iignin-suifite waste liquors and methylcellulose. 

Adhesives such as carboxymethylcellulose, natural and synthetic powder, granulate or latex polymers 
such as gum arable, polyvinyl alcohol and polyvinyl acetate can be used in the formulations, as well as 

25 natural phospholipids such as cephalins and lecithins, and synthetic phospholipids. Further additives can 
be mineral and vegetable oils. 

Dyes such as inorganic pigments, for example, iron oxide, titanium oxide and ferrocyanide blue, and 
organic dyes such as alizarin dyes, azo dyes and metal phthalocyanine dyes, and trace nutrients such as 
salts of iron, manganese, boron, copper, cobalt, molybdenum and zinc can be used. 

30 The formulations generally contain between 0.1 and 95 weight-percent active substance, preferably 

between 0.5 and 90%. 

The inventive active substances, as such or in the form of formulations thereof, can also be used in 
mixtures with known herbicides for weed control, whereby finished formulations or tank mixtures are 
suitable. 

35 Known herbicides for the mixtures are, for example, 1-amino-6-ethyithio-3-(2,2-dimethylpropyl)~1 ,3,5- 

triazine'2,4(1H > 3H)-dione (AMETHYDIONE) or N^-benzothiazoiyl^N^'-dimethyl-urea 
(METABENZTH1AZURON) for weed control in grains; 4-amino-3-methyl»6»pheny!"1 } 2,4-triazin-5(4H)-one 
(METAMITRON) for weed control in sugar beets, and 4-amino-6-(1 1 1»dimethylethy!)-3"methylthio-1 l 2,4- 
triazin-5(4H)-one (METRIBUZIN) for weed control in soybeans; in addition, also 2,4- 

40 dichlorophenoxyacetic acid (2,4-D); 4-(2 l 4-dich)orophenoxy)-butyric acid (2,4-DB); chloroacetic acid-N- 
{methoxymethyi)-2,6»diethylanifide (ALACHLOR); 2"Chloro»4»ethyiammo-6Hsopropylamino-1,3,5-triazine 
{ATRAZINE); 3-isopropyl-2,1 .S-benzothiadiazin^-one-^-dioxide (BENTAZONE); 3 } 5-dibromo-4- 
hydroxy-benzonitriie (BROMOXYNIL); 2-chloro-4»ethylamino-6-(3-cyanopropylamino)-1,3,5-tnazine 
(CYANAZINE); 4-amino-6-t-butyl-3-ethylthio-1,2,4»triazin-5(4H)-one (ETHiOZIN); 3,5-diiodo~4- 

45 hydroxybenzonitrile (IOXYNIL); N-methyl-2-(1,3-benzothiazol-2-yloxy)-acetanilide (MEFENACET); 2» 
chloro-N«(2,6-dimethylphenyl)-N"|(1H)-pyrazol-1-yl»methyl]»acetamide (METAZACHLOR); 2-ethyl'6- 
methyl-N»(1"methyl-2-methoxyethyl)-chioroacetaniIide (METOLACHLOR); N-(1-ethylpropyl)-3,4-dimefhyl- 
2,6-dinitroaniline (PENDIMETHALIN); 0»(6-chloro-3-phenylpyridazin-4-yl)-"S»octyl-thiocarbonate 
(PYRfDATE) and 3^t[[(4-methoxy-6-methyl-1,3 f 5-(triazin-2-yl)-amino]""Carbonyi]-amino]"Sulfonyl]- 

50 thiophene-2-carboxyiic acid methyl ester (TH1AMETURON). Surprisingly, some mixtures also show 
synergistic action. 

Also suitable are mixture with other known active substances such as fungicides, insecticides, 
acaricides, nematicides, bird repellents, plant nutrients and agents that improve soil structure. 

The active substances can be used as such, in the form of formulations thereof, or in the usage forms 
55 prepared therefrom by further dilution, such as ready-to-use solutions, suspensions, emulsions, powders, 
pastes and granulates. Usage takes place in the usuai manner, for example, by watering, spraying, 
atomizing or spreading. 

The inventive active substances can be applied either before or after emergence of 
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the plants. 

They can also be incorporated into the soil before sowing. 

The amount of active substance used can vary within a large range. It essentially depends on the 
5 nature of the desired effect, in general, the amounts used are between 0.01 and 10 kg of active 
substance per hectare of land area, preferably between 0.05 and 5 kg per ha. 

The preparation and use of the inventive active substances can be seen from the following examples. 

10 Preparation Examples: 



Example 1 



75 



20 



H 3 C 



CH, 



II 

0 



NH-CH-<CH 2 ) 4 -CH 3 



25 



35 



45 



( Method (a)) 



A mixture of 24.8 g (0.18 moi) 2-amino-1 ,3-dimethyl-guanidine hydrochloride, 32.9 g (0.15 moi) oxalic 
acid ethyl ester sec-heptylamide, 16.2 g (0.3 moi) sodium methylate and 200 ml methanol is stirred for 3 
hours at reflux temperature. The mixture is subsequently cooled to room temperature and filtered. The 
filtrate is concentrated in a water jet vacuum, the residue is taken up in 200 mi dlchioromethane, washed 
30 three times, each time with 100 ml water, dried over sodium sulfate and filtered, The solvent is distilled 
from the filtrate in a water jet vacuum. 

This yields 24.8 g (65% of theory) S-methylamino^-methyMH-l^^-triazol-S-yl-carboxylic acid~$ec~ 
heptyiamide with a melting point of 101°O103 9 C. 



Example 2 



H oC - NH-^N^^C - NH - CH - CH 0 . CH 



I It I 23 



( Method (b)) 



A mixture of 7.15 g (0.05 moi) chloro-N.N'-dimethylformamidtne hydrochloride, 7.9 g (0.05 moi) oxalic 
50 acid hydrazide-sec-butylamide, 5.4 g (0.1 moi) sodium methylate and 200 ml butanoi is stirred at reflux 
temperature for 60 minutes. The mixture is subsequently cooled to room temperature and filtered. The 
filtrate is concentrated in a water Jet vacuum, the residue is taken up in 150 ml of dichloromethane, 
washed three times, each time with 100 ml water, dried over sodium sulfate and filtered. The solvent is 
distilled from the filtrate in a water jet vacuum. 
55 This yields 4.4 g (40% of theory) 5-methylamino-4-methyl-4H-1,2,4-trlazol-3-yi-carboxyiic acid-sec- 

butylamide with a melting point of 129 0 C»131°C. 
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Example 3 



5 



(CH 3 > 2 CH-NH* 




NH*C(CH 3 ) 3 



! II 

H 3 C-CH 0 



10 



CH 3 



( Method (c)) 



75 



A mixture of 12.6 g (0.1 mol) N.N-diisopropyfcarbodiimide, 15.9 g {0.1 mol) oxalic acid-hydrazide-tert- 
butylamide, 0.8 g sodium methylate and 200 ml butanol is stirred for 3 hours at reflux temperature, then 
cooled to room temperature and filtered. The filtrate is concentrated in a water Jet vacuum, the residue is 
taken up in 200 ml of dtchloromethane, washed three times, each time with 100 ml water, dried over 
20 sodium sulfate and filtered. The solvent is distilled from the filtrate in a water jet vacuum. The raw product 
obtained as the residue is purified by means of column chromatography (silica gel; cydohexane/ethanol 1 
:1) and recrystaflized from cyclohexane. 

This yields 8.7 g {33% of theory) 5-isopropyfamfno-4~isopropyl~4H-1 ,2,4-triazol-3~yl-carboxyiic acid-tert- 
butylamide with a melting point of 135-137°C> 
25 Analogous to Examples 1 to 3 and in accordance with the general description of the inventive 

preparation methods, the compounds of formula (I) listed in Table 1 below can also be prepared, for 
example. 



30 




R 2 O 



40 



45 



50 



55 
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Table 1 


: ExampI 


es of the compounds of formula (I) 




5 


Example t 
No, 








Melting 
Point (°C) 




4 


3 


CH 3 


H 


-C(CH 3 ) 3 


166-167 


10 


5 


CH 3 


CH 3 


H 


- CH { Cj^Htjj ) 2 


141-143 




6 


CH 3 


CH 3 


H 


-CH-CH(CH 3 ) 2 

v 3 
-"CH 2 CH-CH 2 


130-132 


15 


7 


CH 3 


CH 3 


H 


125-127 




8 


CH 3 




H 


~CH(CH 3 ) 2 


122-124 


20 


9 


CH 3 


CH 3 


H 




132-133 


25 


10 


CH 3 


CH 3 


H 




146-148 


30 


11 


CH 3 


CH 3 


H 




118-120 



CH 3 



35 



40 



45 



50 
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Table 1 : - Continued 



5 No 



10 



15 



20 



30 



35 



Example . ~ ~ a Melting 

No , ^ Rl H 2 R 3 R 4 Point CO 



^CH 2 F 

12 CH 3 CH 3 H -Ck, 



50 



$5 



CH 3 



CH 3 



19 CH 3 CH 3 H -CH a — C j> 

CI 



21 CH, CH 3 H H UCH 3 152 




159-160 



I CH 2 F 
CH 3 

13 CH 3 CH 3 H -CH 2 CH 2 C1 221-223 

14 CH 3 CH 3 H — < ( | 



160-161 



15 CH 3 CH 3 H -CH 2 CHCH 2 CH 3 79-81 



16 CH 3 CH 3 H -CH 2 CH(CH 3 ) 2 116-118 
25 CH 3 

17 CH 3 CH 3 H -C-CH 2 CH 3 150-152 



18 CH 3 CH 3 H — <^ )> 219-221 



150-152 



40 20 CH 3 CH 3 H -CHCH 2 CH 2 CH 3 118-120 



45 
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Table 1: - Continued 



Example * o * > Melting 
5 No. Rl H ^ Point CO 

22 CH 3 CH 3 H \**/ 137-139 

w > 

CH3 



23 CH3 CH 3 H — \ H /-CH 3 132-134 

24 CH 3 CH 3 H -C^ 115-117 

I C2H5 

20 £H 3 

CH 3 



25 



I 

2S CH 3 CH 3 H -C-CH 2 C<CH 3 ) 3 97-99 

CH 3 



CH 3 

30 26 CH 3 CH 3 K -C-CH 2 F 124-126 

CH 3 

27 CH 3 CH 3 H -CH-C(CH 3 ) 3 90-92 

35 " I 

^ 28 CH 3 CH 3 H ~*>CF 3 191-193 

CH* 



45 



50 



55 
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Table 1: - Continued 



Example - z 3 

5 No. H 



Melting 
Point (°C) 



10 



15 



20 



25 



30 



35 



40 



45 



29 CH 3 CH 3 H 



CI F 



30 CH 3 CH 3 H -CH-CH 2 -CH{CK 3 >2 



31 CH 3 CH 3 H -CH 2 CH 2 CH 2 CH 3 

32 CH 3 CH 3 H -C(CH 3 ) 3 



33 



H ~C(CH 3 ) 3 
34 CH 3 CH 3 -~(CH 2 ) 5 — 



*) 



109-1 11 

114-116 

118-120 
245-247 

250 
*> 



^H~NMF (DM50-D 6 , ppm) 5 1,50-1,65; 2,80) 6,25, 



Starting Substances of Formula (11): 



50 



55 



Examp le (11-1) 



HqC-NH C NH-CH3 

3 || 3 

H-NH 2 x HC1 



17 



EP 0 412 358 A1 



152.5 g (1.0 mol) 2-amino~1 ,1,3-trimethyiguanidine hydrochloride j s heated to reflux temperature in 2.0 
liters isopropanol. In conjunction with that, 155 g (5 mol) methyiamine is introduced within 2 hours. The mixture 
is cooled to 15°C } and the product obtained in crystalline form is then isolated by means of suction. 
This yields 98.2 |g] (71% of theory) 2-amino-1 ,3-dimethyl-guanidine hydrochloride with a melting point of 250°C, 
5 1 H~NMR (DMSO-D^, 5, ppm): 2.7-2.8. 



Starting Substances of Formula (IV) 

10 

Example (1V-1) 

H 3 C - NH C=N - CH 3 

15 i 

CZ x HCl 

110 g (1,1 mo!) phosgene is introduced at 80°C within 1 .5 hours into a mixture of 88 g (1 mol) N,N'- 
20 dimethyiurea and 500 mi chlorobenzene, and } after this introduction has been completed, stirring is 
continued for an additional 45 minutes at 80°C until the carbon dioxide development has ended. The 
reaction mixture is cooled under nitrogen, and the solids are suctioned off under nitrogen at 20 Q O. To 
purify the solid product that is obtained following concentration of the filtrate, it is dissolved in chloroform 
and precipitated with tetrahydrofuran. 
25 This yields 34 g (24% of theory) N.N'-dirnethylchloroformamidine hydrochloride with a melting point of 
156°C-158°C. 



Examples of Use 

30 

Example A 
Pre-emergence Test 

35 

Solvent: 5 parts by weight acetone 

Emulsifier:1 part by weight alkylaryi polygiycoi ether 

To produce a useful active substance preparation, 1 part by weight active substance is mixed with the 
indicated amount of solvent, the indicated amount of emulsifier is added, and the concentrate is diluted 

40 with water to the desired concentration. 

Seeds of the test plants are sown in normal soil and are watered with the preparation of active 
substance 24 hours later. It is expedient in this regard to keep the amount of water per unit area constant. 
The concentration of active substance in the preparation is not important, only the amount of active 
substance used per unit area is critical. After three weeks, the degree of damage to the plants is rated in 

45 % damage in comparison to the development of the untreated control. The meanings are as follows: 
0% = No action (like the untreated control) 
100% = Total destruction 

In this test, the compounds of preparation examples 2, 4, 5, 6, 8, 9, 11, 12, 15, 16, 17, 20, 22, 23 and 
24, for example, show excellent effectiveness in weed control, in particular, dicotyledon weeds, combined 
50 with a good selectivity in crop plants. 

Example^ 8 

55 

Post-emergence test 

Solvent: 5 parts by weight acetone 
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Emulsifier: 1 part by weight alkylaryl polyglycol ether 

To produce a useful active substance preparation, 1 part by weight active substance is mixed with the 
indicated amount of solvent, the indicated amount of emulsifier is added and the concentrate is diluted 
with water to the desired concentration, 

s Test plants with a height of 5-1 5 cm are sprayed with the active substancepreparation in such a way 

that the particular desired amounts of active substance per unit area are applied. The concentration of the 
spray iiquor is chosen so that the particular desired amounts of active substance are applied in 2,000 
liters of water/ha. After three weeks, the degree of damage to the plants is rated in % damage in 
comparison to the development of the untreated control 

10 The meanings are as follows: 

0% * No action (like the untreated control) 
100% = Total destruction 

In this test, the compounds of preparation examples 1, 2, 4, 5, 6, 7, 8, 9, 10, 11, 12, 14, 15, 16, 17, 
18, 19, 20, 22, 23, 24 and 34, for example, show excellent herblcidal action in weed control, in particular, 
15 dicotyledon weeds, combined with good selectivity in crop plants. 



20 



25 



Claims: 

1. S-amho-B-aminocarbonyl-l^^riazole derivatives of the general formula (I) 

N N 

L II 8 <I> 
E 2 0 



30 in which 

R 1 represents in each case straight-chain or branched alkyl having 1 to 8 carbon atoms, alkenyl having 2 
to 8 carbon atoms, alkinyl having 2 to 8 carbon atoms, halogenoalkyl having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 
17 identical or different halogen atoms, halogenoalkenyl or halogenoalkinyl having in each case 2 to 8 
carbon atoms and 1 to 15, or 13 respectively, identical or different halogen atoms, aikoxyalkyl having 1 to 

35 6 carbon atoms in the individual alkyl moieties, or represents cycloalkyl having 3 to 7 carbon atoms, or 
represents cycioalkylalkyl having 3 to 7 carbon atoms in the cycloalkyl moiety and 1 to 6 carbon atoms in 
the straight-chain or branched alkyl moiety, or represents aralkyl which has 6 to 10 carbon atoms in the 
aryl moiety and 1 to 6 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety and each of which is 
optionally monosubstituted or poly substituted, identically or differently, aryl having 6 to 10 carbon atoms 

40 or heteroaryl having 2 to 9 carbon atoms and 1 to 3 hetero atoms, in particular, nitrogen, oxygen and/or 
sulfur, whereby in each case suitable substituents are: halogen, cyano, nitro and in each case straight- 
chain or branched alkyl, afkoxy, alkyithlo, halogenoalkyl, halogenoalkoxy or halogenoalkylthto, in each 
case having 1 to 4 carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, 
R 2 represents in each case straight-chain or branched alkyl having 1 to 8 carbon atoms, alkenyl having 2 

45 to 8 carbon atoms, alkinyl having 2 to 8 carbon atoms, halogenoalkyl having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 
17 identical or different halogen atoms, halogenoalkenyl having 2 to 8 carbon atoms and 1 to 15 identical 
or different halogen atoms, halogenoalkinyl having 2 to 8 carbon atoms and 1 to 13 identical or different 
halogen atoms, aikoxyalkyl having 1 to 6 carbon atoms in each of the individual alkyl moieties, or 
represents cycioalkylalkyl or cycloalkyl, in each case having 3 to 7 carbon atoms in the cycloalkyl moiety 

50 and optionally 1 to 6 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety, or represents aralkyl or 
aryl, each of which has 6 to 10 carbon atoms in the aryl moiety and optionally 1 to 6 carbon atoms in the 
straight-chain or branched alkyl moiety and each of which is optionally monosubstituted or 
poly substituted, identically or differently, whereby in each case suitable aryl substituents are: halogen, 
cyano, nitro and in each case straight-chain or branched alkyl, alkoxy, alkylthio, halogenoalkyl, 

55 halogenoalkoxy or hatogenoalkylthio, in each case having 1 to 4 carbon atoms and optionally 1 to 9 
identical or different halogen atoms, and 

R 3 and R 4 independently of one another in each case represent hydrogen, or in each case represent 
straight-chain or branched alkyl having 1 to 18 carbon atoms, alkenyl having 2 to 8 carbon atoms, alkinyl 
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having 2 to 8 carbon atoms, halogenoalkyl having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 17 identical or different 
halogen atoms, halogenoalkenyl or hafogenoafkinyl, in each case having 2 to 8 carbon atoms and 1 to 15, 
or 13 respectively, identical or different halogen atoms, cyanoalkyl having 1 to 8 carbon atoms, 
hydroxyalkyi having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 6 hydroxy groups, alkoxyalkyl, alkoximinoalkyl, 

5 aikoxycarbonylalkyi or afkoxycarbonylalkenyl, in each case having up to 6 carbon atoms in the individual 
alky! or alkenyl moieties, alkylaminoalkyl or diaikylaminoalkyl, in each case having 1 to 6 carbon atoms in 
the individual alky! moieties, or cycloaikyl, cyctoalkylalkyl, cycioalkenyl or cycloalkenylalkyl, in each case 
having 3 to 8 carbon atoms in the cycloaikyl moiety or cycloalkenyl moiety, and optionally 1 to 6 carbon 
atoms in the straight-chain or branched alky! moiety, each of which is optionally mon ©substituted or 

10 polysubstituted, identically or differently, whereby in each case suitable substituents are: halogen, cyano 
and in each case straight-chain or branched alkyl or halogenoalkyl, in each case having 1 to 4 carbon 
atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, or in each case double-linked alkanediyl 
or alkenediyt, in each case having up to 4 carbon atoms; in addition, R 3 and R 4 independently of one 
another represent heterocyclylalkyl which has 1 to 6 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl 

15 moiety and 1 to 9 carbon atoms as well as 1 to 3 hetero atoms - in particular, nitrogen, oxygen and/or 
sulfur - in the heterocyclyl moiety and each of which is optionally monosubstituted or polysubstituted in 
the heterocyclyl moiety by identical or different substituents, whereby in each case suitable substituents 
are: halogen, cyano, nitre, and in each case, straight-chain or branched alkyl, alkoxy, alkyHtiio, 
halogenoalkyl, halogenoalkoxy, haiogenoalkylthio or alkoxycarbonyl, in each case having 1 to 5 carbon 

20 atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, and in addition R and R independently 
of one another represent aralkyi, aroyl or aryl, each of which has 6 to 10 carbon atoms in the aryl moiety 
and optionally 1 to 8 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety and each of which is 
optionally monosubstituted or polysubstituted, identically or differently, whereby in each case suitable aryl 
substituents are: halogen, cyano, nitro, hydroxy, in each case straight-chain or branched alkyl, alkoxy, 

25 aikylthio, halogenoalkyl, halogenoalkoxy, haiogenoalkylthio, alkylsulfinyl, alkylsulfonyi, 
halogenoalkylsulfinyl, halogenoalkylsulfonyl, aikanoyl or alkoxycarbonyl, in each case having 1 to 6 
carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, cycloaikyl having 3 to 6 carbon 
atoms or phenoxy, and whereby suitable alkyl substituents are: halogen or cyano, or 
R 3 and R 4 together with the nitrogen atom to which they are bonded represent a five- to ten-membered 

30 heterocycle which can optionally contain 1 or 2 further hetero atoms, in particular, nitrogen, oxygen and/or 
sulfur, and which is optionally monosubstituted or polysubstituted, identically or differently, whereby 
suitable substituents are: halogen, and in each case straight-chain or branched alkyl or halogenoalkyl, in 
each case having 1 to 4 carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms as well as 
1 to 2 oxo or thiono groups, whereby the compounds in which 

35 1 . R 1 = CH 3 , R 2 = CH 3 , R 3 = H, R 4 - cyciohexyl; 

2. R 1 = CH 3 , R 2 = C 2 H &! R 3 = H, R 4 = CH 2 -C(CH 3 ) 3 ; 

3. r 1 = CH 3 , R 2 - C 2 H 6t R 3 = H, R 4 = 1-phenylethyl; 

4. R 1 = C ? H 5l R 2 = CH 3 , R 3 = H, R 4 - C(CH 3 ) 3 ; 

5. R 1 - CH 3 , R 2 = CH 3f R 3 * CH 3l R 4 = C(CH 3 ) 3 and 

40 6. R 1 - CH 3 , R 2 = CH 3 , R 3 - H, R 4 - -(CH(CH 3 )-CH = N~OCH 3 
7. R 1 * CH 3! R 2 = CH 3l R 3 "H, 



are excepted, 

2. 3-amho-5~aminocarbonyl-1 ,2,4-triazole derivatives of formula (!) according to claim 1 , in which 
50 R 1 represents methyl, ethyl, n- or i-propyt, n-, h s- or t-butyl, n- or i-pentyi, allyl, propargyl, or represents 
in each case straight-chain or branched halogenoalkyl having 1 to 4 carbon atoms, hatogenoalkeny! 
having 3 to 6 carbon atoms or halogenoalkinyl having 3 to 6 carbon atoms and in each case 1 to 9 
identical or different halogen atoms, or represents methoxymethyl, methoxyethyl, ethoxymethyl or 
ethoxyethyl, or represents cyclopropyl, cyclohexyimethy! [sic], cyclopentyl, cyciohexyl, 
55 cyclohexylmethyl, cyclohexylethyl, cyclopentylmethyl, or represents benzyl, phenyfethyl or phenyl, 
each optionally monosubstituted to trisubstituted, identically or differently, whereby in each case 
suitable substituents are: fluorine, chlorine, bromine, cyano, nitro, methyl, ethyi, 
or i-propyl, n«, h s- or t-butyl, methoxy, ethoxy, methyithio, trifluoromethyl, trifluoromethoxy or 
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trifluoromethylthio, 

R 2 represents methyl, ethyl, n- or i-propyi, r>, h s- or t-butyl, n- or i-pentyl or n- or i~hexyi, or represents 
allyi or propargyl, or represents methoxymethyl, methoxyethyl, ethoxymethyl or ethoxyethyi, or represents 
a straight-chain or branched halogenoalkyl having 1 to 4 carbon atoms and 1 to 9 identical or different 
halogen atoms, or represents cyclopentyl, cyclohexyl, cycfopropyl, cyclopropytmethyl, cyciohexylmethyi or 
cyciohexylethyl, or represents benzyl or phenyl, each of which is optionally monosubstituted to 
trisubstituted by identical or different substituenis, whereby in each case suitable substituents are: 
fluorine, chlorine, bromine, cyano, nitro, methyl, ethyl, n- or i-propyi, n», h s- or t-butyl, methoxy, ethoxy, 
methyfthio, trifluoromethyl, trifluoromethoxy or trifluoromethylthio, and 

R 3 and R A independently of one another in each case represent hydrogen, methyl, ethyl, rv or i- propyl, n-, 
h s- or t-butyl, in each case straight-chain or branched pentyi, hexyl, heptyl, octyl, nonyl, decyl or 
dodecyl, or represent allyl, n- or 1-butenyl, n- or i-pentenyl, rv or j-hexenyl, propargyl, n- or i-butinyl, n- or i- 
pentinyi or n- or i-hexinyi, or represent straight-chain or branched halogenoalkyl having 1 to 6 carbon 
atoms and 1 to 9 identical or different halogen atoms, or represent in each case straight-chain or 
branched halogenoalkenyl or halogenoalkinyl, in each case having 3 to 5 carbon atoms and 1 to 3 
halogen atoms, or represent in each case straight-chain or branched cyanoalkyl having 1 to 6 carbon 
atoms in the alkyl moiety, hydroxyalkyl having 1 to 6 carbon atoms and 1 to 3 hydroxy groups, 
alkoxyalkyl, alkoximinoalkyl, alkoxycarbonylalkyl or alkoxycarbonyialkenyl, alkylaminoalkyl or 
dialkylaminoalkyl, in each case having up to 4 carbon atoms in the individual alkyl or alkenyl moieties, or 
represent cyclopropyl, cyctopropylmethyl, cyclopropylethyl, cyclobutyl, cyclopentyl, cyclohexyl, 
cycloheptyi, cyciooctyl, cyciohexylmethyi, cyciohexylethyl, cyclohexenyl, cyciohexenylmethyl or 
cyclohexenylethyl, each of which is optionally monosubstituted to pentasubstituted, identically or 
differently, whereby in each case suitable substituents are; fluorine, chlorine, bromine, methyl, ethyl, n- or 
i-propyl t n-, h s- or t-butyl, cyano, methanediyl, ethanediyl, butanediyt or butadienediyl; 
R 3 and H A in addition independently of one another represent heterocyclylmethyl, heterocyclylpropyl or 
heterocyclylethyl, each of which is optionally monosubstituted to trisubstituted In the heterocyclyl moiety 
by identical or different substituents, whereby in each case suitable heterocycles are: 



Q-, O, ifr, 

ft ir 4 ^ <] -O 



or 



whereby in each case Z represents oxygen or sulfur and whereby in each case suitable substituents are: 
fluorine, chlorine, bromine, cyano, nitro, methyl, ethyl, n- or i-propyl, n-, h s- ort~butyi f methoxy, ethoxy, 
methylthio, trifluoromethyl, trifluoromethoxy or trifluoromethylthio; 

R 3 and R 4 in addition independently of one another represent benzyl, phenylethyl, phenylpropyl, 
phenylbutyl, phenylpentyl, phenylhexyl, phenylheptyl, phenylcyanomethyl, phenyfcyanoethyf 
phenylcyanopropyl, benzoyl, phenyl or naphthyf, each of which is optionally straight-chain or branched in 
the alky! moiety, and each of which is optionally monosubstituted to trisubstituted, identically or differently, 
whereby in each case suitable phenyl substituents are: fluorine, chlorine, bromine, hydroxy, cyano, nitro, 
methyl, ethyl, n- or i-propyi, n-, h s- or t-butyl, methoxy, ethoxy, methylthio, trifluoromethyl, 
trifluoromethoxy, trifluoromethylthio, trifluoromethylsulfinyl, trifluoromethylsulfonyl, methylsulfinyl, 
methylsulfony^, acetyl, propionyl, methoxycarbonyl, ethoxy carbony I, cyclohexyl or phenoxy, or 
R 3 and R A together with the nitrogen atom to which they are bonded represent a heterocycle of the 
formula 
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20 each of which is optionally monosubstituted to trisubstituted, identically or differently, whereby in each 
case suitable substituents are: methyl, ethyl, n- or i-propyl, chloride or trifluoromethyl, whereby the 
compounds in which 

1 R = CH 3p R 2 = CH 3 , R 3 » H, R 4 " cyclohexyl; 
2. R 1 = CH 3 , R 2 = C 2 H s , R 3 » H, R 4 » CH 2 -C(CH 3 } 3 ; 
25 3, R 1 = CH 3 , R 2 - C 2 H 5 , R 3 * H, R 4 = 1 -phenylethyl; 

4. R 1 = C 2 H 5 , R 2 ' CH 3l R 3 = H $ R 4 ~ C(CH 3 ) 3 ; 

5. R 1 = CH 3 , R 2 = CH 3 , R 3 » CH 3 , R 4 - C(CH 3 ) 3 ; 

6. R 1 =* CH 3! R 2 * CH 3 , R 3 = H f R 4 = -9CH(CH 3 )~CH = N-OCH 3 
and 

30 7. R 1 = CH 3t R 2 = CH 3 , R 3 =H, 



CH 3 

35 are excepted. 

3. 3-amino-5-aminocarbonyM T 2,4-triazole derivatives of formula (I) according to claim 1 , in which 
R 1 represents methyl, ethyl, propyl, isopropyl or cyclohexyl, 
R 2 represents methyl, ethyl, propyl, isopropyl or cyclohexyl, 
R 3 represents hydrogen or methyl, 

40 R 4 represents methyl, ethyl, n- or i-propyl, n-, h s- or t-buiyl, n-, h s» or t-pentyl, n- or i-hexyl, n- or I- 
heptyl, n- or noctyl, n- or i-nonyf, n- or i-decyi, r> or i-dodecyl, 1-ethylpropyl, 1 ,2-dimethylpropyl, 1,3- 
dimethylbutyl, 1-methyl-l-ethyipropyl, 1,1,3,3-trimethylbutyl or 1,2,2-trimethylpropyi, or represents allyl, n- 
or i-butenyl, n- or i-pentenyi, n- or t-hexenyi, propargyl, rv or i-butinyl, n- or i-pentinyl or n- or i-hexinyl, or 
represents straight-chain or branched halogenoalkyl having 1 to 6 carbon atoms and 1 to 9 identical or 

45 different halogen atoms, in particular, fluorine or chlorine, or represents in each case straight-chain or 
branched halogenoalkenyl or halogenoalkinyl, in each case having 3 to 5 carbon atoms and 1 to 3 
halogen atoms, in particular, fluorine or chlorine, or represents in each case straight-chain or branched 
cyanoalkyl having 1 to 6 carbon atoms in the alky! moiety, hydroxyalky! having 1 to 6 carbon atoms and 1 
to 3 hydroxy groups, alkoxyalkyl, alkoximinoafkyl, alkoxycarbonyialkyi or aikoxycarbonylalkenyl, 

50 afkylaminoalkyl or diafkyiaminoalkyl, in each case having up to 4 carbon atoms in the individual alkyl or 
aikenyl moieties, or represents cyclopropyi, cyclopropylmethyl, cyclopropylethyl, cyclobutyl, cyclopentyl, 
cyclohexyl, cycloheptyl, cyclooctyl, cyclohexylmethyl, cyclohexylethyl, cyclohexenyl, cyclohexenylmethy^ 
or cyclohexenylethyl, each of which is optionally monosubstituted to tetrasubstituted by the identical or 
different substituents fluorine, chlorine, bromine, methyl, ethyl, n- or i-propyl, r>, h s- or t-butyt, cyano, 

55 methanediyl, ethanediyl, butanediy! or butadtenediyl; 

R 4 in addition represents heterocyclylmethyi, heterocyclylpropyl or heterocyclylethyl, each of which is 
optionally monosubstituted to trisubstituted in the heterocyclyl moiety by the identical or different 
substituents fluorine, chlorine, bromine, cyano, nitro, methyl, ethyl, n- or i-propyl, rv, h s~ or t-butyl, 
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methoxy, ethoxy, methylthio, trifluoromethyl, trifiuoromethoxy or trifluoromethylthio, whereby suitable 
heterocydes in each case are: 

<~\ -o 



whereby in each case Z represents oxygen or sulfur, 

20 R 4 in addition represents benzyl, phenylethyl, phenyipropyl, phenylbutyl, phenylpeniyi, phenylhexyj, 
phenylheptyl, phenyicyanomethyl, phenylcyanoethyl, phenylcyanopropyl, benzoyl, phenyl or naphthyl, 
each of which is optionally straight-chain or branched in the alky! rnoiety, and each of which is optionally 
monosubstituted to trisubstituted in the phenyl moiety by the identical or different substituents fluorine, 
chlorine, bromine, hydroxy, cyano, nitro, methyl, ethyl, n- or i-propyi, n~, h s- ort-butyl, methoxy, ethoxy } 

25 methylthio ) trifluoromethyl, trifluoromethoxy, trifluoromethylthio, triHuoromethylsuifinyl, 
tnfluoromethylsulfonyi, methylsulfinyf, methylsulfonyl, acetyl, propionyl, methoxycarbonyi, ethoxycarbonyl, 
cyclohexyl or phenoxy, and R 4 in addition together with R 3 can represent tetramethyiene or 
pentamethylene, 

whereby the compounds in which 
30 1 . R 1 = CH 3 , R 2 = CH 3 , R 3 = H, R 4 = cyclohexyl; 

2. R 1 * CH 3 , R 2 = C 2 H 5p R 3 = H, R 4 - CH 2 -C(CH 3 ) 3 ; 

3. R 1 = CH 3l R 2 = C 2 H 5 , R 3 - H, R 4 = 1 -phenylethyl; 

4. R 1 = C 2 H 6( R 2 - CH 3 , R 5 - H, R 4 = C(CH 3 ) 3 ; 

5. R 1 = CH 3 , R 2 = CH 3 , R 3 = CH 3) R 4 = C(CH 3 ) 3 ; 

35 6. R 1 - CH 3l R 2 - CH 3l R 3 = H, R 4 = -CH(CH 3 )-CH - N-OCH 3 



and 

7. R 1 = CH 3l R 2 ^CH 3 , R 3 =H P 

R* 

40 CK 



nu: _ \ ,.,.. - / 



are excepted. 

4. Method for the preparation of 3~amino-5-aminocarbonyi-1 ,2,4-triazole derivatives of the general 
formula (i) 

H N 

3 



R 4 (I) 



50 R 2 0 

in which 

R 1 represents in each case straight-chain or branched aikyl having 1 to 8 carbon atoms, alkenyl having 2 
to 8 carbon atoms, alkinyl having 2 to 8 carbon atoms, halogenoalkyi having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 
55 17 identical or different halogen atoms, haiogenoalkenyl or halogenoafkinyl having in each case 2 to 8 
carbon atoms and 1 to 15, or 13 respectively, identical or different halogen atoms, alkoxyalkyl having 1 to 
6 carbon atoms in the individual alky! moieties, or represents cycloalkyl having 3 to 7 carbon atoms, or 
represents cycioalkylalkyl having 3 to 7 carbon atoms in the cycloalkyl moiety and 1 to 6 carbon atoms in 
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the straight-chain or branched alky! moiety, or represents aralkyl which has 6 to 10 carbon atoms in the 
aryl moiety and 1 to 6 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety and each of which is 
optionally monosubstituted or polysubstituted, identically or differently, aryl having 6 to 10 carbon atoms 
or heteroaryl having 2 to 9 carbon atoms and 1 to 3 hetero atoms, in particular, nitrogen, oxygen and/or 
5 sulfur, whereby in each case suitable substituents are: halogen, cyano, nitro and in each case straight- 
chain or branched alkyl, alkoxy, aikyithio, halogenoaikyl, halogenoalkoxy or halogenoalkylthio, in each 
case having 1 to 4 carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, 
R 2 represents in each case straight-chain or branched alky] having 1 to 8 carbon atoms, alkenyl having 2 
to 8 carbon atoms, alkinyl having 2 to 8 carbon atoms, halogenoaikyl having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 
10 17 identical or different halogen atoms, halogenoaikenyl having 2 to 8 carbon atoms and 1 to 15 identical 
or different halogen atoms, halogenoalkinyl having 2 to 8 carbon atoms and 1 to 13 identical or different 
halogen atoms, alkoxyalkyl having 1 to 6 carbon atoms in each of the individual alkyl moieties, or 
represents cycloalkylalkyl or cycloalkyl, in each case having 3 to 7 carbon atoms in the cycloalkyl moiety 
and optionally 1 to 6 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl moiety, or represents araikyl or 
15 aryl, each of which has 6 to 10 carbon atoms in the aryl moiety and optionally 1 to 6 carbon atoms in the 
straight-chain or branched alkyl moiety and each of which is optionally monosubstituted or 
polysubstituted, identically or differently, whereby in each case suitable aryl substituents are: halogen, 
cyano, nitro and in each case straight-chain or branched alkyl, alkoxy, aikyithio, halogenoaikyl, 
halogenoalkoxy or halogenoalkylthio, in each case having 1 to 4 carbon atoms and optionally 1 to 9 
20 identical or different halogen atoms, and 

R 3 and R 4 independently of one another in each case represent hydrogen, or in each case represent 
straight-chain or branched alkyl having 1 to 18 carbon atoms, alkenyl having 2 to 8 carbon atoms, alkiny! 
having 2 to 8 carbon atoms, halogenoaikyl having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 17 identical or different 
halogen atoms, halogenoaikenyl or halogenoalkinyl, in each case having 2 to 8 carbon atoms and 1 to 15, 
25 or 13 respectively, identical or different halogen atoms, cyanoalkyl having 1 to 8 carbon atoms, 
hydroxyalkyl having 1 to 8 carbon atoms and 1 to 6 hydroxy groups, alkoxyalkyl, alkoximinoalkyl, 
aikoxycarbonylaikyi or alkoxycarbonylalkenyl, in each case having up to 6 carbon atoms in the individual 
alkyl or alkenyl moieties, alkylamsnoalkyl or dialkylaminoalkyl, in each case having 1 to 6 carbon atoms in 
the individual alkyi moieties, or cycloalkyl, cycloalkylalkyl, cycloalkenyl or cycloalkenylalkyf, in each case 
30 having 3 to 8 carbon atoms in the cycloalkyl moiety or cycloalkenyl moiety, and optionally 1 to 6 carbon 
atoms m the straight-chain or branched alkyl moiety, each of which is optionally monosubstituted or 
polysubstituted, identically or differently, whereby in each case suitable substituents are: halogen, cyano 
and in each case straight-chain or branched alkyi or halogenoaikyl, in each case having 1 to 4 carbon 
atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, or in each case double-linked alkanediyl 
35 or aikenediyl, in each case having up to 4 carbon atoms; in addition, R 3 and R 4 independently of one 
another represent heterocyclylalkyl which has 1 to 6 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyl 
moiety and 1 to 9 carbon atoms as well as 1 to 3 hetero atoms - in particular, nitrogen, oxygen and/or 
sulfur - in the heterocycfyl moiety and each of which is optionally monosubstituted or polysubstituted in 
the heterocycfyl moiety by identical or different substituents, whereby in each case suitable aryl 
40 substituents are: halogen, cyano, nitro, and in each case, straight-chain or branched alkyi, alkoxy, 
aikyithio, halogenoaikyl, halogenoalkoxy, halogenoalkylthio or aikoxycarbonyl, in each case having 1 to 5 
carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, and in addition R and R 
independently of one another represent aralkyl, aroyf or aryl, each of which has 6 to 10 carbon atoms in 
the aryl moiety and optionally 1 to 8 carbon atoms in the straight-chain or branched alkyi moiety and each 
45 of which is optionally monosubstituted or polysubstituted, identically or differently, whereby in each case 
suitable aryl substituents are: halogen, cyano, nitro, hydroxy, in each case straight-chain or branched 
alkyl, alkoxy, aikyithio, halogenoaikyl, halogenoalkoxy, halogenoalkylthio, atkylsulfinyl, alkyisulfonyl, 
halogenoalkylsulfinyl, halogenoalkylsulfonyl, alkanoyl or alkoxycarbonyl, in each case having 1 to 6 
carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms, cycloalkyl having 3 to 6 carbon 
50 atoms or phenoxy, and whereby suitable alkyl substituents are: halogen or cyano, or 

R 3 and R 4 together with the nitrogen atom to which they are bonded represent a five- to ten-membered 
heterocycfe which can optionally contain 1 or 2 further hetero atoms, in particular, nitrogen, oxygen and/or 
sulfur, and which is optionally monosubstituted or polysubstituted, identically or differently, whereby 
suitable substituents are: halogen, and in each case straight-chain or branched alkyi or halogenoaikyl, in 
55 each case having 1 to 4 carbon atoms and optionally 1 to 9 identical or different halogen atoms as well as 
1 to 2 oxo or thiono groups, 
whereby the compounds in which 
1. R 1 = CH 3l R 2 = CH 3 , R 3 = H, R 4 - cyclohexyl; 
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2. R 1 = CH 3 , R* 



C 2 H 5> R 3 = H, R" 



3. R 1 = CH 3 , R 2 = C 2 H s , R; 



3 _ 



CH 2 -C<CH 3 ) 3 ; 
H, R" = 1-phenylethyl; 

4. R 1 = C 2 Hs, R 2 « CH 3l R 3 = H, R 4 = C(CH 3 ) 3 ; 

5. R 1 = CH 3 , R 2 = CH 3 , R 3 = CH 3| R" - C(CH 3 ) 3 ; 

6. R 1 = CH 3 , R 2 = CH 3 , R 3 = H, R 4 = -(CH(CH 3 )-CH = N-OCH 3 and 

7. R 1 = CH 3 , R 2 = CH 3l R 3 =H, 



15 



20 



are excepted, 
characterized in that 

(a) amino guanidines of the general formula (ll) 

R 1 -NH-C-NH-R 2 
II 



(ii y 



in which 

25 R 1 and R 2 have the above-mentioned meaning, 

and/or tautomers of the compounds of formula (II) and/or acid adducts of compounds of formula (II) or 
of tautomers thereof, 

are reacted with oxalic acid ester amides of the general formula (III) 



30 



35 



40 



45 



-o-c-c 
li If 

0 o 



(III) 



in which 

R 3 and R 4 have the above-mentioned meanings and 
R 6 represents alky I, 

optionally in the presence of a diluent and optionally in the presence of a reaction auxiliary, or when 
(b) chloroformamidine hydrochlorides of the general formula (iV) 




j x HC1 

CI 



( XV) 



in which 

50 R 1 and R 2 have the above-mentioned meanings, 

are reacted with oxalic acid amide hydrazides of the general formula (V) 

HoN-NH-C-C-nC 

2 II il k 4 

O O 
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in which 

R 3 and R A have the above-mentioned meanings, 

optionally in the presence of a diluent and optionally in the presence of an acid acceptor, or when 
(c) carbodiimides of the general formula (VI) 
R -N = C= N-R 2 (VI) 
in which 

R 1 and R 2 have the above-mentioned meanings, 

are reacted with oxalic acid amide hydrazides of the general formula (V) 

K 2 H*KH-C-C"Nv v (V) 

2 II II v 
0 o 



in which 

R 3 and R 4 have the above-mentioned meanings, 
20 optionally in the presence of a diluent and optionally in the presence of a reaction auxiliary, 

5. Herbicidal agent, characterized by a content of at least one 3-amino-5-aminocarbonyl-1 T 2,4-triazole 
derivative of formula (!) according to claim 1 or 4. 

6. Method for the control of unwanted plants, characterized in that 3-amino-5™aminocarbonyl-1 ,2,4- 
triazoie derivatives of formula (I) according to claim 1 or 4 is allowed to act upon the plants and/or their 

25 habitat. 

7. Use of S-amino-S-aminocarbonyl-l^^-triazole derivatives of formula (I) according to claim 1 or 4 for 
control of unwanted plants, 

8. Method for the preparation of herbicidal agents, characterized in that 3-amino-5~aminocarbonyl~1 ,2,4- 
triazoie derivatives of formula (I) according to claim 1 or 4 are mixed with extenders and/or surface-active 

30 agents. 
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AB Triazoles I [R - {un} substituted aliphatic, cycloalkyl aralkyl, aryl, hefceroaryl; 
Rl « (un) substituted aliphatic, cycloalkyl, aralkyl, aryl; R2 , R3 = K r 
{un) substituted aliphatic, cycloaiiph,, aralkyl r aroyl> aryl; NK2R2 ■ 
heterocyclic] were prepared Thus, I [R - Rl - Me, R2 » H, R3 ~ CHMe (CH2 ) 4Me, 113 
was obtained in 65% yield by treating {MeNH ) 2C : NNH2 . HC1 with Et02CCONHCKMe {CH2 ) 4Me , 
II has excellent herbicidal activity both pre- and post-exnergence (no data) . 
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© 3-Amino-5-aminocarbonyM,2,4-triazo]-Derivate. 

© Neue 3-Amino-S-aminocarbonyl-i,2 > 4-triazol-Derivate der aligerneinen Formal (1), 

K N 



L II R 



H 2 O 



mehrere Verfahren zu ihrer Herstellung und ihre Verwendung als Herblzlde. 



(I) 
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3-AMINO-5-AMlNOCARBONyL-1,2,4-TRIAZOUDERtVATE 



Die Erfindung betrtfft neue 3-AmIno-5-aminocarbonyl-1 ( 2 l 4-ir[azo1-Derivate l rnehrere Verfahren zu ihrer 
Herstellung und ihre Verwen clung als Herbizide. 

Es ist bekannt, bestimmte Stickstoffheterocyden (vgL z.B. K.H, BQchal "Pflanzenschutz und 
Schadiingsbekampfung" S. 170, Thieme Verlag Stuttgart 1977) herbizide Eigenschaften besitzen. 
5 Welter sind bestimmte substltuierte Triazole Gegenstand einer eigenen vorg&ngigen, jedoch mcht 
vorveroffentlichten Patentanmeldung (vgi. DE-P 38 09 053 vom 18. MSrz 1988), 

Die herbizide Wirksamkeit von bekannten Verbindungeri ist jedoch nicht in alien Anwendungsgebieten 
vollig zufriedenstellend. 

Es wurden nun neue S-Amino-S-aminocarbonyM^^triazol-Derivate der aligemeinen Forme! (i) gefun- 

10 den, 



15 



B 2 O 



(I) 



in welcher 

20 

R 1 fOr jeweite geradkettiges oder verzweigtes Alkyl mit 1 bis 8 Kohienstoffatomen, Alkenyl mit 2 bis 8 
Kohlenstoffatomen, Alkinyl mit 2 bis 8 Kohlenstoffatomen, Haiogenalkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 
bis 17 gleichen Oder verschiedenen Halogenatomen, Halogenalkenyl oder Halogenalkinyl mit jeweiis 2 bis 8 
Kohlenstoffatomen und 1 bis 15 bzw, 13 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Alkoxyaikyl mit 1 bis 

25 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Alkyltellen, fur Cydoalkyl mit 3 bis 7 Kohlenstoffatomen, fur 
CycloafkyJalkyi mit 3 bis 7 Kohlenstoffatomen im Cycloaikylteil und 1 bis 0 Kohlenstoffatomen im geradketti- 
gen oder verzweigten Alkylteii oder fur jeweils gegebenenfails einfach oder mehrfach, gleich oder verschie™ 
den substituiertes Aralkyi mit 6 bis 10 Kohlenstoffatomen im Aryltefl und 1 bis 6 Kohlenstoffatomen im 
geradket tigen oder verzweigten Alkylteii, Aryt mit 6 bis 10 Kohlenstoffatomen oder Heteroaryl mit 2 bis 9 

30 Kohlenstoffatomen und 1 bis 3 Heteroatomen, insbesondere Stickstoff, Sauerstoff und/ oder Schwefei stent, 
wobei als Substituenten jeweils infrage kommen: Halogen, Cyano, Nitro sowie jeweiis geradkettiges oder 
verzweigtes Alky], Alkoxy, Alkyithio, Haiogenalkyl, Halogenalkoxy oder Haiogenalkylthio mit jeweiis 1 bis 4 
Kohienstoffatomen und gegebenenfails 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, 
R 2 fur jeweiis geradkettiges oder verzweigtes Aikyi mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen, Alkenyl mit 2 bis 8 

35 Kohlenstoffatomen, Alkinyi mit 2 bis 8 Kohlenstoffatomen, Haiogenalkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 
bis 17 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Halogenalkenyi mit 2 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 
bis 15 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Halogenalkinyl mit 2 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 
bis 13 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Alkoxyaikyl mit jeweiis 1 bis 6 Kohienstoffatomen in 
den einzelnen Aikyiteilen, fOr Cycloaikylalkyi oder Cydoalkyl mit jeweiis 3 bis 7 Kohienstoffatomen im 

40 Cycioalkylteil und gegebenenfails 1 bis 6 Kohienstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkylteii 
oder fur jeweiis gegebenenfails einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden substituiertes Aralkyl oder 
Ary! mit jeweiis 6 bis 10 Kohlenstoffatomen im Aryiteil und gegebenenfails 1 bis 6 Kohlenstoff atomen im 
geradkettigen oder verzweigten Alkylteii stent wobei als Arylsubstituenten jeweiis infrage kommen: Halo- 
gen, Cyano, Nitro sowie jeweiis geradkettiges oder verzweigtes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Haiogenalkyl, 

45 Halogenalkoxy oder Halogenalkylthio mit jeweiis 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebenenfails 1 bis 9 
gleichen oder verschiedenen Halogenatomen und 

R 3 und R* unabhangig voneinander jeweiis fur Wasserstoff, fur jeweiis geradkettiges oder verzweigtes Alkyl 
mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, Alkenyl mit 2 bis 8 Kohlenstofftomen, Alkinyl mit 2 bis 8 Kohlenstoffatomen, 
Haiogenalkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 bis 17 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, 
go Halogenalkenyl Oder Halogenaikinyl mit jeweiis 2 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 bis 15 bzw. 13 gleichen 
oder verschiedenen Halogenatomen, Cyanalkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoff atomen r Hydroxyaikyl mit 1 bis 8 
Kohlenstoffatomen und 1 bis 6 Hydroxygruppen, Alkoxyaikyl, Alkoximinoalkyl, Alkoxycarbonyf aikyi oder 
Atoxycarbonylalkenyl mit jeweiis bis zu 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Alkyh bzw. Alkenylteilen, 
Alkyiaminoalkyl oder Dialkylaminoaikyl mit jeweiis 1 bis 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Aikyiteilen 
oder fUr jeweiis gegebenenfails einfach oder mehrfach gleich oder verschieden substituiertes Cydoalkyl, 
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Cycloaikyiafkyl, Cycloalkeny! oder CycJoalkenylalkyl mit Jeweiis 3 bis 8 Kohienstoffatomen im Cycloalkyl- 
bzw. Oycioalkenyltei! und gegebenenfalls 1 bis 6 Kohlen stoffatomen Im geradkettigen oder verzweigten 
Alkyiteii stehen, wobet als Substituenten Jeweiis jnfrage kornmen: Halogen, Cyano sowie jeweiis geradketti- 
ges oder ver^weigtes Alky! oder Haiogenalkyl mlt jeweiis 1 bis 4 Kohienstoffatomen und gegebenenfalls 1 
bis 9 gteichen oder verschledenen Hatogenatomen oder jeweits zweifach verknupftes Aikandiyl bzw, 
Alkendlyl mit jeweiis bis zu 4 Kohienstoffatomen; au/3erdem R 3 und unabhangig voneinander fur im 
HeterocycJylteH gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden substituiertes Heterocycly- 
laikyi mit 1 bis 6 Kohienstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkyiteii und 1 bis 9 Kohienstoffato- 
men sowie 1 bts 3 Heteroatomen - insbesondere Stickstoff, Sauerstoff und/oder Schwefel - im Heterocyclyl- 
tell stehen, wobei als Substituenten infrage kornmen: Halogen, Cyano, Hitto, sowie jeweiis geradkettiges 
oder verzweigtes Alky], Alkoxy, Alkylthio, Haiogenalkyl, Halogenaikoxy, Halogenalkylthio oder Alkoxycarbo- 
nyl mit jewels 1 bis 5 Kohienstoffatomen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen 
Haiogenatomen und au/Jerdem R 3 und R 4 unabhangig voneinander fOr jeweiis gegebenenfalls einfach oder 
mehrfach, gleich oder verschieden substituiertes Aralkyi, Aroyl oder Aryl mit jeweiis 6 bis 10 Kohienstoffato- 
men im Arylteil und gegebenenfalls 1 bis 8 Kohienstoffatomen Im geradkettigen oder verzweigten Alkyiteii 
stehen, wobei aJs Arylsubstltuenten Jewells infrage kornmen: Halogen, Cyano, Nitro, Hydroxy, jeweiis 
geradkettiges oder verzweigtes Alky!, Alkoxy, Alkylthio, Haiogenalkyl, Halogenaikoxy, Haiogenalkylthio, 
Aikytsuifinyl, Alkylsulfonyi, Haiogenalkyl sulfinyl, Halcgenalkylsulfonyl, Aikanoyl oder Alkoxycarbonyl mit 
jeweiis 1 bis 6 Kohienstoffatomen und gegebenenfalls 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Haiogenatomen, 
Cycloaiky! mit 3 bis 6 Kohienstoffatomen oder Phenoxy und wobei als Alkyisubstituenten gegebenenfalls 
infrage kornmen: Halogen oder Cyano, oder 

R3 und R* gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls 
einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden substituierten fGnf- bis zehngliedrigen Heterocyclus stehen, 
der gegebenenfalls 1 oder 2 weitere Heteroatome, insbesondere Stickstoff, Sauerstoff und/oder Schwefel 
enthalten kann f wobei als Substituenten infrage kornmen: Halogen sowie jeweiis geradkettiges oder 
verzweigtes Alky! oder Haiogenalkyl mit jeweiis 1 bis 4 Kohienstoffatomen und gegebenenfalls 1 bis 9 
gleichen oder verschledenen Haiogenatomen sowie 1 bis 2 Oxo- oder Thionogruppen gefunden, wobei 
die in der vorgSngigen, jedoch nicht vorveroffentlichten Patentanmeldung DE-P 38 09 053 spezieil 
aufgefOhrten Verbindungen, bei denen 



1, R 1 




CH 3( R 2 * 


CH 3 , R 3 » 


H, R* « 


Cyclohexyl; 


2, R* 




CH 3 , R 2 ~ 


C 2 H 5 , R 3 = 


= H, R* - 


• CH 2 -C(CH3)3; 


3. R 1 




CH 3 , R 2 » 


C 2 H 5 , R 3 = 


: H, R* - 


: 1-Phenyl-ethyl; 


4. R 1 




C 2 H 5 , R 2 = 


« CH 3) R 3 = 


? H t R* - 


« C{CH 3 } 3 ; 


5. R 1 




CH 3 , R 2 = 


CH 3 , R 3 * 


CH 3 , R* 


- C(CH 3 ) 3 ; 


6, R 1 




CH 3 , R 2 - 


CH 3r R 3 * 


H, R 4 - 


-CH(CH a )'CH = N-OCH3 


und 












7. R 1 




CH 3 , R 2 = 


CH 3 , R 3 « 


H, 





R 4 = 7\H } 
U ri*j 

ausgenommen sind. 

Weiter wurde gefunden, dafl man die neuen Verbindungen der aligemeinen Forme! (I) erhSIt, wenn man 
(a) Aminoguantdine der aligemeinen Formel (II) 

R*-NH~C>NH-R 2 

It (II) 
N-NH 2 



in welcher 

R 1 und R 2 die oben angegebene Bedeutung haben, 

und/oder Tautomere zu den Verbindungen der Formal (II) und/oder SSureaddukte von Verbindungen der 

Forme! (II) oder von deren Tautomeren 

mlt Oxaisaureesteramiden der aligemeinen Formei (HI) 
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"r 4 



(III) 



O 0 



in welcher 

R 3 und die oben angegebenen Bedeutungen haben und 
R s fUr Alky! stent, 

gegebenenfalls In Gegenwart eines VerdQnnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Reak- 

tionshilfsrnitteJs umsetzt, oder wenn man 

(b) ChioMormamidtn-Hydrochloride der allgemeinen Forme! (IV) 

t H , 

C <IV) 

| x HC1 

Cl 

in welcher 

R 1 und R 2 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 
mit QxaisSure-amid-hydraziden der ailgemeien Formel (V) 

2 It If v 

0 o 



in welcher 

R 3 und R 4- die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdu nnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Saure- 

akzeptors umsetzt, oder wenn man 

(c) Carbodiimide der allgemeinen FormeJ (VI) 

R^N = C-N-R 2 (VI) 

in welcher 

R 1 und R 2 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 
mit Oxalsaure-amid-hydraziden der allgemeinen Forme I (V) 



0 o 



<V) 



in welcher 

R 3 und R* die oben angegebenen Bedeutungen haben r gegebenenfail$ in Gegenwart eines Verdun- 
nungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart eines Reaktionshilfsmittels umsetzt, 
Schlietflich wurde gefunden, da# die neuen 3-AminO"5-sminocarbonyM ,2,4-triazol-Derivate der allge- 
meinen Forme! (I) interessante herbizide Eigenscfraften aufweisen. 

So zeigen die neuen S-Amino-S-aminocarbonyM.S^triazol-Derivaie der allgemeinen Formel (i) eine 
ausgezetchnete Wtrkung gegen Problemunkrauter bei guter bis sehr guter NutzpflanzenvertragJjchkett 

Die erfindungsgematfen a-Amlno-S-aminocarbonyM^^-triazot-Derivate sind durch die Formel (i) allge- 
mein definiert Bevorzugt sind Verbindungen der Formel (I), bei wefchen 

R 1 fDr Methyf, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, I-, s-oder t-Butyt, n- oder i-Pentyl» Ally!, Propargyl, fOr jeweils 
geradkettiges oder verzweigtes Hatogenaikyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Halogenalkenyl mit 3 bis 6 
Kohienstoffatomen oder Halogenalkinyl mit 3 bis 6 Kohlenstoffatomen und jewetls 1 bis 9 gleichen oder 



4 



EP 0 412 358 A1 



verschiedenen Halogenatomen, fQr Methoxy methyl, Methoxyethyl, Ethoxymethyl, Ethoxyethyl, filr Cyclopro- 
pyi, Cyclopropylmethyl, Cyclopentyl, Cyclohexy!, Cyclohexy I methyl , Cyclohexy lethy I, Cyclopentyimethyl 
Oder filr jeweils gegebenenfalls ein- bis dreifach, gteich oder verschieden substttuiertes Benzyl, Phenylethyl 
Oder Phenyf stent, wobel als Substltuenten infrage kommen; Fluor* Chlor, Brom, Cyano, Nitre, Methyl Ethyl, 
s n- Oder hPropyi, n-, h s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Trifluormethyl, Trifluormethoxy oder 
Trifluormethylthlo, 

R a fUr Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, h s-oder t-Butyl, n- oder i-Pentyf, n- oder i~Hexyl, fDr Aliyi, 
Propargyl, fur Methoxymethyi, Methoxy ethyl, Ethoxymethyl, Ethoxyethyi, fur geradkettiges oder verzweigtes 
Halogenalkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und 1 bis 9 gieichen oder verschiedenen Halogenatomen, 

io insbesondere Fluor, Chior oder Brom, fUr Cyclopentyi, Cyclohexyl, CyciopropyL Cyclopropylmethyl, Cycloh- 
exyimethyl, Cyclohexyiethyl Oder fCr jeweils gegebenenfalls em- bis dreifach gleich oder verschieden 
substituiertes Benzyl oder Phenyl steht, wobei als Substltuenten jeweils infrage kommen; Fluor, Chlor, 
Brom, Cyano, Nitro, Methyi, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s-oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, 
Trifluormethyl, Trifluormethoxy oder Trifluormethylthlo und 

75 R 3 und R* unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n~ oder i-Propyl, r>-, h s-oder t- 
Butyl, jeweils geradkettiges Oder verzweigtes Pentyl, Hexyi, Heptyi, Octyi, IMonyi, Decyl Oder Dodecyi, fur 
Ally!, n- oder i-Butenyl, n-oder i-Pentenyl, n- oder l-Hexenyl, Propargyl, n- oder i-Butinyi, n- oder i-Pentinyl, 
n- oder c-Hexinyl, fur geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen und 1 bis 
9 gieichen oder verschiedenen Halogenatomen, insbesondere Ruor, Chlor oder Brom, fUr jewels geradkettf- 

20 ges oder verzweigtes Haiogenalkenyi oder Halogenalkinyl mit jeweils 3 bis 5 Kohlenstoffatomen und 1 bis 3 
Halogenatomen, insbesondere Fluor oder Chlor, far jeweils geradkettiges oder verzwetgtes Cyanalkyi mit 1 
bis 6 Kohlenstoffatomen im Aikyltell, Hydroxyalkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen und 1 bis 3 Hydroxygrup- 
pen r Alkoxyalkyi, Alkoximlnoaikyl, Afkoxycarbonylalkyl oder Alkoxycarbonylalkenyl, Alkylaminoalkyl oder 
Diaikylaminoalkyl mit jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Alkyl- bzw. Alkenyiteiien oder fQr 

25 jeweils gegebenenfalls ein-bis funffach, gleich oder verschieden substituiertes Cyclopropyl, Cyclopropylme- 
thyl, Cyclopropylethyl, Cyclobutyl, Cyciopentyf, Cyclohexyl, Cycloheptyl, Cyclooctyl, Cyclohexy Imethyl, 
Cyclohexyiethyl, Cyclohexenyl, Cyclohexenylmethyl oder Cyclohexenylethyl steben, wobei als Substltuen- 
ten jeweils infrage kommen: Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, h s-oder t-Butyl, Cyano, 
Methandiyl, Ethandtyl, Butandiyl oder Butadiendiyl; 

30 R 3 und R 4 au|3erdem unabhangig voneinander fur im Heterocydylieil gegebenenfalls ein- bis dreifach, 
gleich oder verschieden substitulertes Heterocyciyimethyf, Heterocyclyipropyl oder Heterocyclyfethyl ste- 
hen, wobei als Heterocyclen jeweils infrage kommen: 

Cy E 4 ! ^1 I 4 ! 

Nj-4~jN p — I — « / 1 / \ 
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wobei Z jeweils fUr Sauerstoff oder Schwefel steht und wobei als Substltuenten jeweils infrage kommen; 
Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyt, n-, i-, s« Oder t-Butyi, Methoxy, Ethoxy, 
Methylthio, Trifluormethyl, Trifluormethoxy oder Triffuormethylthio; 

R 3 und R + au^erdem unabhangtg voneinander fiir jeweils gegebenenfalls ein- bis dreifach, gleich oder 
verschieden substituiertes, gegebenenfalls im Atkyiteil geradkettiges oder verzweigtes Benzyl, Phenylethyl, 
Phenylpropyl r Phenyibutyi, Phenylpentyl, Phenylhexyl, Phenylheptyl Phenylcyanmethyl, Phenylcyanethyl 
Phenylcyanpropyf, Benzoyl, Phenyl oder Naphthyl stehen, wobei als Phenylsubstituenten Jeweils infrage 
kommen; Fluor, Chlor, Brom t Hydroxy, Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, h s-oder t-Buty), 
Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Trifluormethyl, Trifluormethoxy, Trifluormethylthio, Trifluormethylsu^finyl, Trifiu- 
ormethyisulfonyl, Methylsulfinyl, Methylsulfonyl, Acetyl, Propionyl, Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, Cyclo- 
hexyl oder Phenoxy oder 
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R 3 und R* gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfalls 
ein- bis dreifach, gleich Oder verschieden substituierten Heterocyclus der Formel 



o 





Oder — N j 



e tehen , 



wobei als Substituenten jeweils infrage kommen: Methyl, Ethyl, n- Oder i- Propyl, Chlor oder Trifluormethyl, 
mit Ausnahme der oben durch Disclaimer ausgenommenen Verbindungen, 

Sesonders bevorzugt sind Verbindungen der Forme! (i), bei wefchen 
R 1 fUr Methyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl oder Cycfohexyl steht 
R 2 fur Methyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl oder Cyclohexyl steht, 
R 3 fUr Wasserstoff oder Methyl steht, 

R 4 fur Methyl, EthyU n- oder 1-Propyl, rt-, h s-oder t-Butyj, n-, h s- oder t-Pentyl, n - oder i-Hexyl, n- oder f- 
Heptyi, n- oder i-Octyi, n- Oder i-Nonyl, n- oder i-Decyl, n- oder hDodecyl, 1-Ethyhpropyl, 1,2-Dimethyl- 
propyl, 1 ,3-Dimethylbutyi, 1 -Methyl- 1-ethyl-propyf, 1,1,3,3-Tetramethyl-butyi, 1,2 t 2-Trimethyl-propyi, fur Al- 
lyl, n-oder i-Butenyl, n- oder i-Pentenyl, n-oder hHexenyl, Propargyl, n- oder i-Butinyl, n-oder I-Pentinyl, n- 
oder i-Hexinyl, fur geradkettiges oder verzweigtes Halogena&yl mit 1 bis S Kohlenstoffatornen und 1 bis 9 
glelchen oder verschiedenen Halogenatomen> irssbesondere Fluor oder Chlor, fur jeweils geradkettiges oder 
verzweigtes Halogenalkenyl oder Halogenalkinyl mit jewels 3 bis 5 Kohlenstoffatornen und 1 bis 3 
Habgenatomen, Insbesondere Fluor oder Chlor, fUr jeweils geradkettrges oder verzweigtes Cyanalkyl mit 1 
bis 8 Kohienstoffafomen irn Alkylteil, Hydroxya&yl rnit 1 bis 6 Kohlenstoff atomen und 1 bis 3 Hydroxygrup- 
pen, Alkoxyalkyl, Alkoximinoaikyf, Aikoxycarbonylalky! oder Alkoxycarbonyiaikenyl, Alkylaminoalkyl oder 
Oiafkylaminoaikyl rnit jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatornen In den einzelnen Alkyl-bzw. Alkenyiteilen oder fur 
jeweils gegebenenfalls ein- bis vierfach, gleich oder verschieden durch Fluor, Chlor r Brom, Methyl, Ethyl, n- 
oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyt t Cyano, Methandiyi, Ethandiyi, Butandiyl oder Butadiendiyi substttuiertes 
Cycfopropyf, Cyciopropylmethyl, Cyclopropylethyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cycioheptyl, Cyclo- 
octyl, Cyclohexylmethyl, Cyclohexyfeihyi, Cyciohexenyl, Cyciohexenylmethyl oder Cyclohexenylethyl steht; 
R* weiterhin ftir im Heterocyclyiteil gegebenenfalls ein- bis dreifach, gleich oder verschieden durch Fluor, 
Chlor, Brom, Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n~, i-, s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, 
Methylthio, Trifluor methyl, Trifluormethoxy oder Trifluormethylthio substituiertes Heterocyclylmethyi, Hetero- 
cyclylpropyl oder Heterocyclyiethyl steht, wobei als Heterocyclen jeweils infrage komrnen: 
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-i^^ ^ -tl p Oder 



wobei Z jeweifs fUr Sauerstoff oder Schwefei steht, 

R* weiterhin fQr jeweils gegebenenfalis rm Phenyltei! ein- bis dreifach, gleich oder verschieden durch Fluor, 
Cliior, Brom, Hydroxy, Cyano, Nitro, Methyl, Eibyl> n- oder i-Propyi, n-, i-, s- Oder t-Buiyl, Methoxy, Ethoxy, 
Methyithio, Triffuormethyf, Trtfluormethoxy, Trmuormethylthfo, Trifuormethylsulfinyl, Trifluormethylsulfonyl, 
Methyjsulfinyf, Methyfsuifonyl, Acetyl, Propionyl, Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, Cydohexyl oder Phe- 
noxy substituiertes, gegebenenfalis im Afkyitell geradkeitiges Oder verzweigtes Benzyl, Phenylethyi, Phenyl- 
propyl, Phenylbutyl, Phenyjpentyl, Phenylhexyi, PhenylheptyK Pheny Icy an methyl, Phenylcyanethyl, Phenyl- 
cyanpropyl, Benzoyl, Phenyl Oder Naphthyl steht und R 4 au/ierdem zusarnmen mit R 3 fUr Tetrametftyfen 
oder Pentamethylen stehen kann, mit Ausnahme der oben durch Disclaimer ausgenommenen Verbindun- 
gen. 

Verwendet man beispieisweis© 2-Amino-1-ethy^3-isopropyl-guanidin und Oxalsaure-methylester-dirne- 
thyiamid ate Ausgangsstoffe, so la£t sich der Reaktionsablauf beim erfindurtgsgemaGen Verfahren {a) durch 
das folgende Formeischema darstelfen: 

< CH 3 ) 2 CH-NH-C-NH~C 2 H 5 

!( + H-C-O-C-C-N(CH^)^ 

N-NH 2 3 H It 32 

o o 



> Jl JL 

-HOCH 3 C CH 3 ) 2 CH-NH^^H^\ 

I C-NCCH 3 ) 2 
C 2 H 5 |j 
O 



Verwendet man beisprelsweise Chlor-dimethylformamidin-Hydrochlorid und Gxalsaure-hydrazid-piperi- 
din als Ausgangsstoffe, so la/3t sich der Reaktionsablauf beim erfindungsgemaflen Verfahren (b) durch das 
folgende Formeischema darstelfen: 

[ H j J L 

H 3 C-1^< -^^N-CHg + H S N-NH-C C~ N > 

q II II V 

I x HC1 OO 
CI 

N N 



> || ! ! / v 

^ H 2 0 3 j j| * / 



CH 3 0 



Verwendet man beispielsweise Dicyclohexylcarbodlirnid und QxatsSure-hydrazid-ethylamici als Aus~ 
gangsstoffe, so lafit sich der Reaktionsablauf beim erfindungsgema/3en Verfahren (c) durch das folgende 
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Formelschema darsteiien: 




5 



75 



Die beim erfindungsgematfen Verfahren (a) zur Herstellung von Verbindungen der Formel (I) als 
Ausgangsstoffe zu verwendenden Aminoguantdine sind durch die Forme! (il) aHgemein definiert 

In Formel (II) haben R 1 und R 2 vorzugsweise bzw. insbesondere diejenigen Bedeutungen, die bereits 
20 oben Im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgerna , £en Verbindungen der Formel (i) 
vorzugsweise bzw. als insbesondere bevorzugt fUr R 1 und R 2 angegeben wurden, 

Bevorzugte SSureaddukte der Verbindungen der Formei (II) sind deren Hydrochloride, Hydrobromide 
odor Hydroiodide. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (11) und ihre Saureaddukte sind bekannt und/oder konnen nach an sich 
25 bekannten Verfahren hergesteift werden (vgl. J,Org,Chem. 19 (1954), 1807-1814; BulL Soc. Chirn. France 
1975,1649-1653). 

Man erhalt die Verbindungen der Forme! {II) beispielsweise auch, wenn man 2-Amino-l>l -dimethyl- 
guanidin-Derivate der allgernetnen Formei (V!l) 

R 1 -NH-C-N<CH 3 ) 2 

II (VII) 
N-NH 2 



In welcher 

R 1 die oben angegebene Bedeutung hat, 

Oder Tautomere zu den Verbindungen der Formel (Vi!) und/oder Saureaddukte (vorzugsweise Hydrochlori- 
de, Hydrobromide oder Hydroiodide) von Verbindungen der Formel (VH) Oder von deren Tautomeren 
mit Aminen der ailgemelnen Formel (Vlll) 
H 2 N-R 2 (Vlll) 
in welcher 

R 2 die oben angegeben© Bedeutung hat, 

in Oegenwart ernes Verdunnungsmittels, wle z.B Isopropanol, bei Temperaturen zwischen 20° C und 120° C 
umsetzt (vgl. die Herstellungsbeisplele). 

Die beim erfindungsgema/ten Verfahren (a) welter als Ausgangsstoffe zu verwendenden OxalsSureeste- 
ramide sind durch die Formel (fit) aligemeln definiert 

In Formel (III) haben R 3 und R* vorzugsweise bzw. insbesondere diejenigen Bedeutungen, die bereits 
oben im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgema'/ten Verbindungen der Formei (t) 
vorzugsweise bzw. als insbesondere bevorzugt fur R 3 und R 4 angegeben wurden und R 5 steht vorzugswei- 
se fOr Ci-C*-Alkyl, insbesondere fur Methyl oder Ethyl. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (III) sind bekannt und/oder konnen nach an sich bekannten Verfahren 
hergesteilt werden (vgl. DE-OS 28 19 878). 

Die beim erfindungsgemSflen Verfahren (b) zur Herstellung von Verbindungen der Formel (1) als 
Ausgangsstoffe zu verwendenden Chlor-formamfdin-Hydrochlorfde sind durch die Formel (IV) ailgemein 
definiert. 

In Formel (IV) haben R 1 und H 2 vorzugsweise bzw. insbesondere diejenigen Bedeutungen, die bereits 
oben im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemSflen Verbindungen der Formel (I) 
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vorzugsweise bzw. als insbesondere bevorzugt fOr R* und R 2 angegeben wurden. 

Die Ausgangsstoffe der Forme! (IV) sind bekannt und/oder konnen nach an slch bekannten Verfahren 
hergestellt werdem (vgl. DE-OS 37 09 574, Chem. Ber. 97 (1964), 1232-1245) - vgl auch die Herstellungs- 
beispiele. 

Die bei den erfindungsgema/Jen Verfahren (b) und (c) als Ausgangsstoffe zu verwendenden OxalsSure- 
amid-hydrazide sind durch die Formel (V) allgemein definiert 

In Formel (V) haben R 3 und R* vorzugsweise. bzw. insbesondere diejenigen Bedeutungen, die bereits 
oben im Zusammenhang rnit der Beschreibung der erflndungsgemaflen Verbindungen der Formel (i) 
vorzugsweise bzw. als Insbesondere bevorzugt far R 3 und R* angegeben wurden. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (V) sind bekannt und/oder konnen nach an slch bekannten Verfahren 
hergestellt werden (vgi, EP-A 126 326). 

Die beim erfmdungsgem a/ten Verfahren (c) zur Herstellung von Verbindungen der Formel (I) als 
Ausgangsstoffe zu verwendenden Carbodiimide sind durch die Formel (VI) allgemein definiert 

In Formel (VI) haben R 1 und R 2 vorzugsweise bzw, insbesondere diejenigen Bedeutungen, die bereits 
oben im Zusammenhang rnit der Beschreibung der erfindungsgema^en Verbindungen der Formel (I) 
vorzugsweise bzw, als insbesondere bevorzugt fur R 1 und R £ angegeben wurden. 

Die Ausgangsstoffe der Formel (Vi) sind bekannte organische Synthesechemikalien. 

Als Verdtlnnungsmitte! zur DurchfQhrung des erfindungsgem&iien Verfahrens (a) kommen inerte organi- 
sche L$sungsmjttel infrage. Hierzu gehoren insbesondere aliphatische, allcyclische oder aromatische, 
gegebenenfalls halogenierte Kohlenwasserstoffe, wie beisplelsweise Benzin, Benzol, Toluol, Xylol, Chlorben- 
zol, Petrolether, Hexan, Cyclohexan, Dichlormethan r Chloroform, TetrachtorkohlenstofF, Ether, wie Diethyle- 
ther, Dioxan, Tetrahydrofuran oder Ethyienglykoldimethyl- oder -diethylether, Nitrife, wie Acetonitrii oder 
Propionitril, Amide, wie Dimethylform am id, Dimethylacetamid, N-Methy!formanilid, N-Methylpyrrolidon oder 
Hexamethylphosphorsauretriamid oder Aikohole, wie Methanol, Ethane* oder Propanol. 

Das erfindungsgernatfe Verfahren (a) wird gegebenenfalls in Gegenwart eines geeigneten Reaktions- 
hilfsmittels durchgefGhrL Als solche kommen afle Dblicherweise verwendbaren anorganischen und organi- 
schen Basen in Frage. Vorzugsweise verwendet man Afkalsmetalf hydride, -hydroxide, -amide, -alkoholate, 
-carbonate oder -hydrogencarbonate, wie beisplelsweise NatriurnhydnU Natriumamid, Natriumhydroxid, 
Natriummethyiat, Natriumethylat, Kaliunvt-butylat, Natriumcarbonat oder Natriumhydrogencarbonat oder 
auch tertlare Amine, wie beisplelsweise Triethytamm, N.N-Dlmethylaniiin, Pyrldin, N,N-Dimethyiaminopyri~ 
din, Diazabicyciooctan (DABCO), Diazabicyclononen (DBN) oder Dlazabicycloundecen (DBU). 

Die Reaktionstemperaturen k5nnen bei der Durchfuhrung des erfindungsgemS/3en Verfahrens (a)Jn 
emem grofleren Bereich variiert werden. Im ailgemeinen arbeitet man bei Temperaturen zwischen 30 C 
und 150 °C, vorzugsweise bei Temperaturen zwischen 50 * C und 80 C. 

Zur Durchfuhrung des erfindungsgema/ten Verfahrens (a) setzt man pro Mo! an Ammoguanidm der 
Formel (II) bzw. eines entsprechenden Saureadditionssaizes im ailgemeinen 0.8 bis 1.5 Mol, vorzugsweise 
0.8 bis 1.2 Mol an Oxalesteramid der Formel (tit) und gegebenenfalls 1 bis 5 Mol, vorzugsweise 1 bis 2.5 
Mof an Reaktionshtlfsmittel ein. 

Die ReaktionsdurchfOhrung, Aufarbeitung und Isolierung der Reaktionsprodukte erfolgt nach allgemein 
Ublichen Methoden (vgl. auch die Herstellungsbelspiele). 

Das erfindungsgematfe Verfahren (b) wird gegebenenfalls in Gegenwart eines VerdOnnungsmitteis 
durchgefOhrt Als VerdOnnungsmittel werden vorzugsweise polare organische L5sungsmittel und/oder 
Wasser eingesetzt Bevorzugte organische LSsungsmittel sind Aikohole wie Methanol, Ethanol r Propanol, 
Isopropanol und Butanol, Ether wie Ethylengiycol-dimethylether, Diethyienglycol-dimethyiether, Tetrahydro- 
furan und Dioxan f Etheraikohole wie Ethylenglycol-monomethylether und -moncethyf ether, Amide wie 
Formamid und Dimethylformamid, Nitrile wie Acetonitrii, Propionitril oder Benzonitril, sowie Pyrldin. 

Als Saureakzeptoren konnen bei dem erfindungsgema#en Verfahren (b) ail© ublicherwelse fOr derartsge 
Umsetzungen verwendbaren Saurebindemittei eingesetzt werden, Vorzugsweise in Frage kommen Alkalime- 
tallfiydroxide wie z B. Natrium- und Ka^iumhydroxid, Erdaikallhydroxide wie z B, Calciumhydroxid, Alkalicar- 
bonate und -alkoholate wie Natrium- und Kaliumcarbonat, Natrium- und Kaiium-methylat, ferner aliphatische, 
aromatische oder heterocyclische Amine, beisplelsweise Triethylamin, Trimethylamin, Dimethylaniltn, Dime- 
thyibenzylamln, Pyndin, 1,5^DiazabicydoH;4,3,0J-non~5-en (DBU), 1 r 8-Diazabicyclo-[5,4,0]-undec~7-en (DBO) 
und 1,4~Diazabicycio«[2,2>2]-octan (DABCO). 

Die Reaktionstemperaturen kSnnen bei dem erfindungsgema + flen Verfahren (b) in^elnem gro/Jeren 
Bereich variiert werden. Im ailgemeinen arbeitet man bei Temperaturen zwischen 0 und 150 *C, 
vorzugsweise bei Temperaturen zwischen 10 * C und 120 * C. 

Das erfindungsgema/$e Verfahren (b) wird im ailgemeinen unter Normaidruck durchgefUhrt Es ist 
jedoch auch moglich, unter erhohtem oder vermindertem Druck zu arbeiten. 
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Zur DurchfUhrung des erfindungsgemai3en Verfahrens (b) setzt man auf 1 Mol Chlor-forrnamidin- 
Hydrochlorid der Formei (IV) irn aiigemeinen zwischen 0,5 und 1,5 Mol, vorzugsweise zwischen Q,8 und 1,2 
Mol, Oxalsiure-amidhydrazid der Forme! (V) und zwischen 1 und 5 Molaquivalenten, vorzugsweise 
zwischen 2 und 3 Molaquivalenten, eines Saureakzeptors ein. 

Die Reakfionskomponenten der Formei (II) und (HI) werden im aiigemeinen bei Raumtemperatur mit 
dem Verdtinnungsmittel vermischt und nach Zugabe eines Saureakzeptors - gegebenenfaiis bei erhohter 
Temperatur - bis zum Ende der Umsetzung geruhrt 

Die Aufarbeitung kann nach ublichen Methoden durchgefOhrt werden (vgL die Herstellungsbeispieie). 

Das erfindungsgernafte Verfahren{ (c) wlrd gegebenenfaiis In Gegenwart eines Verdunnungsrnittefs 
durchgefOhrt Es konnen hierbei die gieichen Verdunnungsmittei verwendet werden, wie sie oben fur die 
erffndungsgenna/ten Verfahren {a} und (b) angegeben wurden. 

Verfahren (c) wlrd gegebenenfaiis in Gegenwart eines Reaktionshilfsmttteis durchgefOhrt, Es kc-nnen 
hierbei die gleichen Reaktionshilfsmittet eingesetzt werden, wie sie oben fQr das erfindungematfe Verfahren 
(a) angegeben wurden. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei dem erfindungsgema£en Verfahren (c) in einem grotferen 
Bereich vaniert werden. Im aiigemeinen arbeitet man bei Temperaturen zwischen 0 *C und 150 * C f 
vorzugsweise be? Temperaturen zwischen 20 'C und 120 °C, 

Das erfindungsgema/te Verfahren (c) wlrd im aiigemeinen unter Normaidruck durchgefOhrt, Es 1st 
jedoch auch m3glich, unier erhohtem oder vermindertem Druck zu arbeitea 

Zur DurchfUhrung des erflndungsgemStfen Verfahrens (c) werden die jewels benotigten Ausgangsstoffe 
im aiigemeinen in angenahert &quimofaren Mengen eingesetzt Es ist jedoch auch m6glich, eine der beiden 
jeweils einge setzten Komponenten in einem gr5/3eren 0berschui3 zu verwenden. Die Reaktlonen werden im 
aiigemeinen in einem geeigneten Verdunnungsmittei durchgefOhrt, und das Reakiionsgemisch wird mehrere 
Stunden bei der jeweils erforderfichen Temperatur gerQhrt Die Aufarbeitung erfoigt bei dem erfindungsge- 
ma/Jen Verfahren (c) Jeweils nach Obiichen Methoden (vgt. die Herstellungsbeispieie). 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen als Defoliants, Desiccants, Krautabtdtungsmittei und insbe- 
sondere als Unkrautvemichtungsmittel verwendet werden. Unter Unkraut im weitesten Sinne sind alfe 
Pflanzen zu verstehen, die an Orten aufwachsen, wo sie unerwOnscht sind Ob die erfindungsgema/ten 
Stoffe als totaie oder sefektive Herbizide wtrken, hSngt im wesentlichen von der angewendeten Menge ab. 

Die erfindungsgemaGen Wirkstoffe konnen zB. bei den folgenden Pflanzen verwendet werden: 

Dikotyle UnkrSuter der Gattungen: Sinapis, Lepidium, Galium, Stellaria, Matricaria, Anthemis, Gaiinsoga, 
Chenopodium, Urtica, Senecio, Amarantnus, Portulaca, Xanthiurn, Convolvulus, ipomcea, Polygonum, Ses- 
bania, Ambrosia, Clrsium, Carduus, Sonchus, Solanum, Rorippa, Rotala, Undemia, Urnium, Veronica, 
Abutllon, Emex, Datura, Viola, Gaieopsis, Papaver t Centaurea. 

Dikotyle Kulturen der Gattungen: Gossypium, Glycine, Seta, Daucus, Phaseolus, Pisum, Solanum, 
Linum, ipomoea, Vicia, TJicotiana, Lycopersicon, Arachis, Brassica, Lactuca, Cucumis, Cucurbita 

Monokotyle Unkrauter der Gattungen: Echinochloa, Setaria, Panicum, Digitaria, Phleurn, Poa, Festuca, 
Eleusine^ Brachiaria, Lolium7~Bromus, Avena, Cyperus, Sorghum, Agropyron, Cynodon, Monochorea, Fimbri- 
stylis, Saglttaria, Eieocharis, Scirpus, Paspalum, Ischaemum, Sphenoclea, Dactyloctenium, Agrostis, Alope- 
curus, Apera. 

Monokotyle Kuituren der Gattungen: Oryza, Zea, Triticum, Hordeum, Avena, Secaie, Sorghum, Pani- 
cum, Saccharum, Ananas,~hiparagus, Allium 

Die Verwendung der erfindungsgemSflen Wirkstoffe ist iedoch keineswegs auf diese Gattungen be- 
schrankt, sondern erstreckt sich In gleicher Weise auch auf andere Pflanzen. 

Die Verbindungen eignen sich in Abh&ngigkeit von der Konzentration zur Totalunkrautbekampfung z.B. 
auf Industrie- und Gleisanlagen und auf Wegen und Pla + tzen mit und ohne Baumbewuchs, Ebenso konnen 
die Verbindungen zur Unkrauibekampfung in Dauerkulturen, z.B. Forst, Ziergeh6lz~, Obst-, Wein~, Citrus-, 
Null-, Bananen-, Kaffee-, Tee-, Gummh Olpalm-, Kakao-, Beerenfrucht- und Hopfenanlagen und zur 
selektiven Unkrautbekampfung in einjahrigen Kulturen eingesetzt werden. 

Die erfindungsgema/Jen Verbindungen der Formei (I) eignen sich insbesondere zur selektiven BekSmp- 
fung von dikotylen Unkrautern in monokotylen Kulturen wie z.B, tn Mais, sowohl im Voraufiauf- ais auch im 
Nachauf lauf- Verfahren . 

In gewissem Umfang zeigen die Verbindungen der Formei 0) auch fungszide W^rkung, wie z,B, gegen 
den Apfeischorf (Venturia inaequaiis). 

Die Wirkstoffe kdnnen in die Obiichen Formulierungen QberfOhrt werden t wie Losungen, Emuisionen, 
Spntzpulver, Suspensionen, Pulver, Staubemittei, Pasten, IQsliche Pulver, Granulate, Suspensions- 
Emulsions-Konzentrate, WirkstofMmpragnierte Matur- und synihetische Stoffe sowie Felnstverkapseiungen 
in polymeren Stoffen. 
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Dtese Formulierungen werden in bekannter Welse hergestetlt, z. B, durch Vermischen der Wirkstoffe 
mit Streckmittelo, also flQssigen Losungsmitteln und/oder festen Tr£gerstoffen t gegebenenfails unter Ver- 
wendung von oberflachenaktiven Mittein, also Emulgiermitteln und/oder Dispergiermittein und/oder schaum- 
erzeugenden Mittein. 

lm Fail© der Benutzung von Wasser als Streckmittel kSnnen z,B. auch organische L5sungsmittel als 
Hiif$J5$ungsmittel verwendet werden. Als flOsslge LOsungsmittel komrnen lm wesentlichen in Frage: 
Aromaten, wie Xylol* Toluol, oder Alkylnaphthaline, chlorierte Aromaten und chlorierte aliphatische Kohlen- 
wasserstoffe, wie Chlorbenzole, Chlorethylene oder Methylenchlorid, aliphatische Kohlenwasserstoffe, wie 
Cyciohexan oder Paraffine, z.B. Erdolfraktionen, mineraiiscbe und pflanzliche Ole r Aikohoie, wie Butanoi 
oder Glykoi sowie deren Ether und Ester, Ketone wie Aceton, Methylethylketon, Methyiisobutyiketon oder 
Cyclohexanon, stark polare Losungsmittel, wie Dimethylformamid und Dimethylsuifoxid, sowie Wasser. 
Ais feste Tragerstoffe kommen in Frage: 

z.B. Amrnoniurnsalze und natOrliche Gesteinsmehle, wie Kaoltne, Tonerden, Talkum, Kreide, Guarz, Attapul- 
git, Montmorillontt oder Diatomeenerde und synthetische Gesteinsmehle, wie hochdisperse KieselsSure, 
Alurniniumoxid und Stiikate, ais feste Tragerstoffe fur Granulate kommen in Frage: z.B. gebrochene und 
fraktionierte naturliche Gesteine wie Calcft, Marmor, Bims, Sepiolith, Dolomit sowie synthetische Granulate 
aus anorganischen und organischen Mehfen sowie Granulate aus organischem Material wie Sagemehl, 
KokosnuKJschalen, Masskofben und Tabakstengeln; als Emutgier- und/oder schaurnerzeugende Mittel kom- 
men in Frage: z.B, nichtionogene und aniontsche Emulgatoren, wie Potyoxyethyien-Fettsaure- Ester, 
Po1yoxyethyien-Fettalkohol-Ether P z.B. Alkylary^-pofyglykolether, Alkylsuifonate, Alkylsulfate, Arylsuifonate 
sowie Eiweiflhydrolysate; als Dispergiermittel kommen in Frage: z.B. Lignin-Sulfitablaugen und Methyfcellu- 
lose. 

Es konnen in den Formulierungen Haftmittel wie Carboxymethyf cellulose, naturliche und synthetische 
pufvrige, kSmlge oder tatexf6rmige Pofymere verwendet werden, wie Gummiarabicum, Poiyvinylaikohoi, 
Poiyvinylacetat sowie natOrliche Pbospholipide, wie Kephaline und Lecithine und synthetische Phosphofipi- 
de, Weitere Additive konnen mineraiische und vegetable Ole sein, 

Es kSnnen Farbstoffe wie anorgantsche Plgmente, z.B. Eisenoxid, Titanoxid, Ferrocyanbiau und organi- 
sche Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metal Iphthalocyaninfarbstoffe und Spurennahrstoffe wie Salze von 
Eisen, Mangaa Bor, Kupfer, Kobalt, MolybdMn und Zlnk verwendet warden. 

Die Formulierungen enthaiten im allgememen zwlschen 0,1 und 95 Gewichtsprozent Wirkstoff, vorzugs- 
weise zwiscnen 0,5 und 90 %. 

Die erfindungsgemaflen Wirkstoffe konnen als solche oder in ihren Formulierungen auch In Mischung 
mit bekannten Herbiziden zur Unkrautbekampfung Verwendung finden, wobei Fertigformulierungen oder 
Tankmischungen moglich sind. 

FUr die Mischungen kommen bekannte Herblzide wie z.B. 1-Amlno-6-©thylthio-3-(2,2"dimemy (propyl)- 
1 ,3 f 5-triazln-2 t 4(1 H,3H)-dlon (AMETHYDIONE) oder N-(2~Benzthiazolyl)-N,N -dimethyl-harnstoff 
(METABENZTHIAZURON) zur Unkrautbekampfung in Getreide; 4-Amino-3-methyl~6-phenyM t 2,4-triazlrv5- 
(4H)-on (METAMITRON) zur Unkrautbekampfung in Zuckerrliben und 4-Amino-6-{1,1-dlmeUiylethyl)-3- 
methytthlo-1 i 2 > 4-trlazin-5(4H)-on (METRIBUZIN) zur UnkrautbekSmpfung in Sojabohnen, in Frage; ferner 
auch 2,4-DichlorphenoxyessigsSure (2,4-D); 4~(2,4-Djchlorphenoxy)-buttersaure (2,4-DB); ChloressigsSure- 
N-(methoxym©thyl)^2 l 6-diethyiani[ld (ALACHLOR); 2-Chlor-4-ethytamino-6-isopropylamino-1 > 3 t 5-trtazin 
(ATBAZIN); 3-isopropyl-2 t 1 l 3-benzothiadiazin-4-on-2,2-dioxid (BENTAZQN); 3,5-Dibrom-4-hydroxy"benzonj- 
tril (BROMOXYNIL); 2-Chlor-4-ethylaminO"6-(3-cyanopropylamino)«1 l 3,5-triazin {CYANAZIN); 4-Amino-6-t- 
butyl-3-ethyithio-1,2 ) 4-triazin-5(4H)-on (ETHIOZIN); 3,5~Diiod-4-hydroxybenzonitri! (lOXYNIL); N^Methyl-2- 
(1 ,3-benzthiazol-2-yioxy)-acetanlJld (MEFENACET); 2-Chlor"M-(2 t 6-dtmethylphenyl)-N-E(1 H)-pyrazol-1 -yl- 
methyl]-acetamid (METAZACHLOR); 2-Ethyl-e-methyI-N-(1-methyl-2-methoxyethyl)-cntoracet anilid 
(METOLACHLOR); N'(1-Ethylpropyl)-3,4-dimethyi-2 l 6-dmltroanilin (PENDiMETHALlN); 0-(6-Chlor-3- 
phenylpyndazin-4-yl>-S-octyi*iocarbonat (PYRiDATE) und 3-[Ul{4-Methoxy-6-methyl-l ( 3.5-(trIazln-2-ylh 
amino3-carbony0-amino]-suifonyl]"thiophen-2-carbonsauremethyfester (TH1AMETURON), Elnige Mischungen 
zeigen Oberraschenderweise auch synergistische Wirkung. 

Auch eine Mischung mit anderen bekannten Wirkstoffen, wie Fungiziden, Insektiziden, Akariziden, 
Nematiziden, Schutsstoffen gegen Vogelfrafl, Pflanzennahrstoffen und Bodenstrukturverbesserungsmitteln 
ist moglich. 

Die Wirkstoffe konnen als solche, In Form ihrer Formulierungen Oder den daraus durch weiteres 
VerdQnnen bereiteten Anwendungsformen, wie gebrauchsfertlge Losungen, Suspenslonen t Emufsionen, 
Puiver, Pasten und Granulate angewandt werden Die Anwendung geschieht in ublicher Weise, z.B. durch 
GieSen, Spritzen, SprCihen r Streuen, 

Die erfindungsgema/Jen Wirkstoffe k5nnen scwohl vor ais auch nach dem Auflaufen der Pflanzen 
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appliziert werden. 

Ste konnen auch vor der Saat in den Boden eingearbeitet werden. 

Die angewandte Wirkstoffrnenge kann in einem gr5/3eren Berelch schwanken, Sie hangt im wesentli- 
chen von der Art des gewUnschten Effektes ab, Im allgememen liegen die Aufwandrnengen zwischen 0 t 01 
5 und 10 kg Wirkstoff pro Hektar BodenfiSche, vorzugsweise zwischen QfiS und 5 kg pro ha. 

Die Hersteliung und die Verwendung der erfindungsgematfen Wirkstoffe geht aus den nachfolgenden 
Beispielen hervor. 



10 HersteHungsbeispiele: 



Beispbl 1 



15 



HoC~NH< 



H»» > ■pi— N 

A Jl 



20 



CH 3 O 



(Verfahren <a>) 



25 



Eine Mischung aus 24,8 g (0,18 Mol) 2-AminO"1,3-dimethyi-guanidln-Hydfoch!orid J 32,9 g (0,15 Moi) 
Oxalsaureethylester-sec-heptylamid, 16,2 g {0,3 Mol) Natnumrnethylat und 200 ml Methanol wird 3 Stunden 
bel RUckflumemperatur gerUhrt Anschlieflend wird auf Raumternperatur abgekuhlt und filtriert Das Filtrat 
wird Im Wasserstrahivakuum eingeengt, der RUckstand En 200 ml Dichformethan aufgenomrnen, dreimaf mit 
50 jewetis 100 ml Wasser gewaschen, uber Natriumsuifat getrocknet und filtriert Vom Filtrat wird das 
L6sungsmittel im Wasserstrahivakuum abdestiliisrt. 

Man erhait 24,8 g (65 % der Theorie) 5- Methyl amino-4-rnethy 1-4 H-1 ,2,4-tnazol-3-yf-carbonsa ure-seo 
fieptyiamid vom Schmelzpunkt 101 * 0-103* C. 



35 



40 



46 



Beispiei 2 



KoC"NH-^N>^C--NH-CH--CH2CH3 

i I! t 
CH 3 O CH 3 



(Verfahren (b)) 



Eine Mischung aus 7,15 9 (0 t 05 Mol) Chlor-N.N'-dimethylformamidin-Hydrochloridt 7,9 g (0,05 Mol) 
Oxaisaurehydrazid-sec-butyfamid, 5 t 4 g (0,1 Moi) Natriurnmethyiat und 200 ml Butanol wird 60 Minuten bei 
ROckflufltemperatur gerUhrt Anschjieflend wird auf Raumternperatur abgekuhit und filtriert. Das Filtrat wird 
im Wasserstrahlvakuum eingeengt, der RGckstand in 150 ml Dichlormethan aufgenommen, dreimal mit 
jeweiis 100 ml Wasser gewaschen, mit Natriumsuifat getrocknet und filtriert. Vom Filtrat wfrd das Ldsungs- 
mittel im Wasserstrahlvakuum abdestilliert 

Man erhait 4,4 g (40 % der Theorie) 5-Methylamino-4-methyl-4H-1,2 t 4-triazoi-3-y!-carbons^ure-sec- 
butyiamid vom Schmelzpunkt 120* C - 131 * C, 
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Beispiel 3 



5 



(CH 3 ) 2 CH-NH- 




NH-C<CH 3 ) 3 



i II 
H 3 C-CH 0 



CH 3 



(Verfahren <c)) 



Eine Mischung aus 12,6 g (0,1 Moi) N f N'~DiisopropylcarbodUmid, 15,9 g (0,1 Mol) Oxalsaure-hydrazid- 
tert-butylamid, 0,8 g Natriumrnethylat und 200 ml Butartol wird 3 Stunden bei RQckilu0terriperatur gerUhrt, 
dann auf Raumtemperatur abgekuhlt und fifiriert Das Filtrat wird im Wasserstrahfvakuurn emgeengt der 
RQckstand in 200 ml Dichlormethan aufgenommen, dreimal mil jeweils 100 m! Wassser gewaschen, mit 
Natrturnsulfat getrocknet und filtriert Vom Filtrat wird das Losungsmittel im Wasserstrahlvakuum abdestil- 
liert Das ais RQckstand erhaltene Rohprodukt wtrd durch SSuienchromatographie (Kieselgel; 
Cyciohexan/Ethanol 1:1) gereinigt und aus Cyclohoxan umkristallisiert 

Man erhalt 8,7 g (33 % der Theorle) 5*lsopropyfamino-4-isopropy1-4H-1 ,2 t 4-triazo1-3-yl"Carbonsaure-tert~ 
butylamid vom Schmeizpunkt 135-137° C. 

Analog zu den Beispielen 1 bis 3 und entsprechend der ailgemeinen Beschretbung der erfindunsgge- 
matfen Hersteilungsverfahren konnen beispielsweise auch die in der nachstehenden Tabelle 1 aufgefuhrton 
Verbindungen der Forme! (i) hergestellt warden. 



30 




(I) 
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Tabelle l i Beispiele fur die Verb indungen der Formal (I) 



Bsp*~ Schmela- 
Nr* R 1 B Z R 3 H 4 punkt (°C) 



4 


CH 3 


CH 3 


H 


-C ( CH 3 ) 3 


166-167 


S 


CH 3 


CH 3 


H 


-CH(C 2 H 5 ) 2 


141-1 43 


6 


CH 3 


CH 3 


H 


-CH-CH(CH 3 ) 2 
CH 3 


130-132 












7 


CH 3 


CH 3 


H 


-CK 2 CH=CH 2 


125-127 


8 


CH 3 


CH 3 


H 


-CH(CH 3 ) 2 


122-124 


9 


CH 3 


CH 3 


H 




132-133 


ID 


CH 3 


CH 3 


H 




146-148 


11 


CH 3 


CH 3 


H 


-f-O 


118-120 



CH 3 
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Tabelle 1 ; - Fortsetzung 
Bsp 



^CH 2 F 
CH 3 

13 CH 3 CH 3 H -CH 2 CH 2 C1 



14 CH 3 CH 3 H 



-a 



18 CH 3 CH 3 H 



19 CH 3 CH 3 H -CH 2 - 

CI 




21 CH 3 CH 3 H 




Schmel z- 



NrV R l R 2 R 3 R 4 P"*** <° c > 



159- 160 

221-223 

160- 161 



15 CH 3 CH 3 H -CH 2 CHCH 2 CH 3 79-81 

CH 3 

16 CH 3 CH 3 H -CH 2 CH(CH 3 ) 2 116-118 

1 3 

17 CH 3 CH 3 H -C-CH 2 CH 3 



150-152 



219-221 



150-152 



20 CH 3 CH 3 H -CHCH 2 CH 2 CH 3 118-120 



152 
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Tabeile I s - Far tset sung 



Bsp ft - Schmelz- 
Nr, R 1 R 2 R 3 R 4 puakt (°C) 




22 CH 3 CH 3 H ~\H ^ 137-139 



23 CHg Cl"f 3 H — < H >~ CH 3 132-134 



^■C2Hg 

24 CH 3 CH 3 H -C^ 115-117 

I C 2 H 5 
CH 3 

CH-s 
i 3 

25 CH 3 CH 3 H -C-CH 2 C<CH 3 ) 3 97-99 

CH 3 
CH 3 

36 CH 3 CH 3 K -C~CH 2 F 124-126 

CH 3 

27 CH 3 CH 3 H -CH-C(CH 3 ) 3 90-92 

CH 3 
CH 3 

28 CHg CH 3 H ~C-CF 3 191-193 

CH 3 
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Tabelle 1 s - Fortsetzung 

Bsp«- Schmelz- 



29 CH 3 CH 3 H 













p 1 







Cl F 



j0 j$ 



109-111 



30 CH 3 CH 3 H -CH-CK 2 -CH(CH 3 ) 2 114-116 

31 CH 3 CH 3 H -CH 2 CH 2 CH 2 CH 3 118-120 

32 CH 3 CH 3 H -C(CH 3 ) 3 245-247 



33 j H ] [ H J H -C<CH 3 > 3 250 

34 CH 3 CH 3 —<CH 2 ) 5 * ) 



*) 

1 H-NMR (DMSO-D 6 , $, ppm) t 1,50-1,65; 2,80; 6,25. 



Ausgangsstoffe der Formei (II): 
Beispiel (11-1) 



HUC-NH — C — NH-CH 3 
3 3 

N-NH 2 x HC1 
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10 



75 



20 



25 



30 



35 



40 



45 



50 



152,5 g (1,0 Moi) 2-Amino-1 ,1 ,3-tnmethyl-guanjdin-Hydrochiorid werden in 2,0 Liter Isopropanol auf 
R0ckfiui3tenriperatur erhitzL Dabei warden innerhaib von 2 Stunden 155 g (5 Moi) Methylamin eingeleitet. 
Dann wird nach AbkDhlen auf 15 4 G das kristailm angefallene Produkt durch Absaugen isotiert. 
Man erhalt 98>2 (71 % der Theorie) 2-Amino-1»3-dlmethyhguanldin-Hydrochlorld vom Schrnelzpunkt 250° C. 
'H-NMR (DMSOD 6 , 5, pprn): 2 r 7"2 r 8. 

AusgangssEoffe der Forrnel (IV) 

Beispie l (IV-i) 

H 3 C»NH D=n~CH 3 

CI x HC1 

In eine Mischung aus 88 g (1 Moi) N.N'-Dimethylharnstoff und 500 ml Chbrbenzol leitet man be? 80 °C 
innerhafb 1,5 Sturtden 110 g (1,1 Moi) Phosgen e*n und rOhrt nach beendetem Einleiten weitere 45 Minuten 
bis zum Ende der Kohlendioxid-Entwicklung bei 80° C nach. Die Reaktionsmischung wird unter Stlckstoff 
abgekUhlt und be) 20 unter Stlckstoff abgesaugt Das nach dem Einengen des Filtrate erhaltene 
Festprodukt wird zur Reinigung in Chloroform gelb'st und mli Tetrahydrofuran ausgefallt. 
Man erhalt 34 g (24 % der Theorie) N, N -Dimethylchioroformamidin-Hydrochforid vom Schmeizpunkt 
156" 0158*C. 



Anwendungsbeispiele 
B eis pi e l A 

Pre-ernergence-Test 

Losungsmittel: 5 Gewichtsteile Aceton 

£muf gator: 1 Gewtchtsteil Alkylarylpotyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaiSigen Wirkstoffzubereltung vermischt man 1 Gewichtsteii Wirkstoff mit 
der angegebenen Menge Losungsmittei, gibt die angegebene Menge Emutgator zu und verdunnt das 
Konzentrat mit Wasser auf die gewUnschte Konzentration. 

Samen der Testpflanzen werden in normalen Boden ausgesSt und nach 24 Siunden mit der Wirkstoff- 
zubereltung begossen. Dabei halt man die Wassermenge pro Flacheneinheit zweckmatfigerweise konstant 
Die Wirkstoffkonzentration in der Zubereitung spielt keine Rofle, entscheldend ist nur die Aufwandmenge 
des Wirkstoffs pro Flacheneinheit, Nach drei Wochen wird der Schaldigungsgrad der Pflanzen bonitlert in % 
Schadigung im Vergieich zur Entwicklung der unbehandelten Kontrolle. Eg bedeutem 
0 % - keine Wirkung (wie unbehandelte Kontroiie) 
100 % « totale Vernichtung 

Eine ausgezelchnete Wrrksamkeit in der Bekampfung von Unkrautern, insbesondere von dikotylen 
Unkrautern, be! guter Nutzpflanzenselektfvitat zeigen in diesem Test beispielsweise die Verbindungen 
gema/3 den Herstellungsbeispielen 2, 4, 5, 6, 8, 9, 11, 12, 15, 16, 17, 20, 22, 23 und 24, 

Beispiel B 

Post-emergence Test 

Losungsmittei: 5 Gewichtsteile Aceton 
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Emuigator: 1 Gewichtsteil Afkyfarylpolygiykoleiher 

Zur Herstellung einer zweckmafligen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Gewichtsteil Wirkstoff mit 
der angegebenen tvtenge Losungsrnittel, gibt die angegebene Menge Emuigator zu und verdunnt das 
Konzentrat mit Wasser auf die gewGnschte Konzentration, 

Mit der Wirkstoffzubereitung spritzt man Testpflanzen, welche eine Hone von 5 - 15 cm haben so, da/3 
die jeweils gewunschten Wirkstoffmengen pro Flachenelnheit ausgebracht werden. Die Konzentration der 
SpritzbrUhe wird so gewahlt, da/5 in 2000 I Wasser/ha die jeweils gewunschten Wirkstoffmengen ausge- 
bracht werden. Nach drei Wochen wird der Schadigungsgrad der Pflanzen bonitiert in % Schadigung im 
Vergleich zur Entwicklung der unbehandelten Kontrolle. 

Es bedeuten: 
0 % = kerne Wirkung {wie unbehandelte Kontrolte) 
100 % - totale Vemichtung 

Eine ausgezelchnete herbizide Wirkung bei der Bekampfung von Unkrautem, insbesondere von 
dikolylen Unkrautem, bel sehr guter Nutzpflanzenselektivitat zeigen in diesem Test beispielsweise die 
Verbindungen gema/3 den Herstellungsbeispielen 1, 2, 4, 5, 6, 7, 8, 9, 10, 11* 12, 14, 15, 16, 17, 18, 19, 20, 
22, 23, 24 und 34, 



Anspruche 

1, 3-Amino-5~aminocarbonyl-1,2,4~triazol-Derivate der allgemeinen Forme! (I) 




CI) 



in welcher 

R 1 fur jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alky! mit 1 bis S Kohienstoffatomen, Alkenyl mit 2 bis 8 
Kohienstoffatomen, Aikinyl mit 2 bis 8 Kohienstoffatomen, Halogenalkyl mit 1 bis 8 Kohienstoffatomen und 1 
bis 17 gteichen oder verschiedenen Hafogenatomen, Halogenalkenyl oder Halogenalkinyi mit jeweils 2 bis 8 
Kohienstoffatomen und 1 bis 15 bzw. 13 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Alkoxyalkyl mit 1 bis 
6 Kohienstoffatomen in den einzelnen Alkylteiien, fOr Cycloaikyi mit 3 bis 7 Kohienstoffatomen, fur 
Cycloaikylaikyl mit 3 bis 7 Kohienstoffatomen im Cycloalkylteil und 1 bis 6 Kohienstoffatomen im geradketti- 
gen oder verzwelgten Alkylteil oder fOr jeweils gegebenenfalis etnfach oder mehrfach, gleich oder verschie- 
den substituiertes Aralkyl mit 8 bis 10 Kohienstoffatomen im Aryiteil und 1 bis 6 Kohienstoffatomen im 
geradkettigen oder verzweig ten Alkylteil, Aryl mit 6 bis 10 Kohienstoffatomen oder Heteroaryl mit 2 bis 9 
Kohienstoffatomen und 1 bis 3 Heteroatomen, insbesondere Stickstoff, Sauerstoff und/ Oder Schwefel stent, 
wobei als Substituenten jeweils Infrsge kommen: Halogen, Cyano, Nitro sowie jeweils geradkettiges oder 
verzweigtes Aikyi, Alkoxy, Alkylthio, Halogenalkyl, Halogenalkoxy oder Halogenalkylthio mit Jeweils 1 bis 4 
Kohienstoffatomen und gegebenenfalis 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, 
R2 fp r jeweils geradkettiges oder verzweigtes Aikyl mit 1 bis 8 Kohienstoffatomen, Alkenyi mit 2 bis 8 
Kohienstoffatomen, Aikinyl mit 2 bis 8 Kohienstoffatomen, Halogenalkyl mit 1 bis 8 Kohienstoffatomen und 1 
bis 17 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Halogenalkenyl mit 2 bis 8 Kohienstoffatomen und 1 
bis 15 gieichen oder verschiedenen Halogenatomen, Halogenalkinyi mit 2 bis 8 Kohienstoffatomen und 1 
bis 13 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Alkoxyalkyl mit jeweils 1 bis 6 Kohienstoffatomen in 
den einzelnen Alkylteifen, fUr Cycloaikylaikyl Oder Cycloaikyi mit jeweils 3 bis 7 Kohienstoffatomen im 
Cycioalkyiteil und gegebenenfalis 1 bis 6 Kohienstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkylteil 
oder fUr jeweils gegebenenfalis einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden substituiertes Aralkyl oder 
Aryl mit jeweils 6 bis 10 Kohienstoffatomen Im Aryiteil und gegebenenfalis 1 bis 6 Kohienstoffatomen im 
geradkettigen oder verzweigten Alkylteil stent, wobei als Arylsubstituenien jeweils infrage kommen: Halo- 
gen, Cysno, Nitro sowie jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alky!, Alkoxy, AlkyJihio, Haiogenalkyl, 
Halogenalkoxy oder Halogenalkylthio mit jeweils 1 bis 4 Kohienstoffatomen und gegebenenfalis 1 bis 9 
gleichen oder verschiedenen Halogenatomen und 

R 3 und R 4 unabfiangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, fUr jeweils geradkettiges oder verzweigtes Aikyl 
mit 1 bis 18 Kohienstoffatomen, Aikenyt mit 2 bis 8 Kohienstoffatomen, Aikinyl mit 2 bis 8 Kohtenstoffato- 
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men, HalogenaikyI rnit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 bis 17 gieichen oder verschiedenen Haiogenato- 
men, Halogenalkenyl oder Hafogertaikinyl rnit jewels 2 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 bis 15 bzw. 13 
gieichen oder verschiedenen Haiogenatomen, Cyanalkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen > Hydroxyatky! mit 1 
bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 bis 6 Hydroxygruppen, Alkoxyalkyl, Afkoxyiminoalkyi, Alkoxycarbonylalkyl 

s oder Afkoxycarbonylalkenyl mit jeweiis bis zu 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Alky! bzw. Alkenyltei- 
ten, Alkylaminoaikyl oder Dialkylaminoalky! rnit jeweiis 1 bis 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen 
Alkylteilen oder fur jeweiis gegebenenfaiis elnfach oder mehrfach gleich oder verschieden substituiertes 
Cycloalkyi, Cycloalkyialkyl, Cycloalke nyl odor Cycioalkenylaikyi mit jeweiis 3 bis 8 Kohlenstoffatomen irn 
Cycloalkyi- bzw. Cycioalkenyftell und gegebenenfaiis 1 bis 6 Kohlenstoffatomen im geradketiigen oder 

10 verzweigten Alkylteil stehen, wobei als Subsfituenten jeweiis infrage kommen: Halogen, Cyano sowie jeweiis 
geradkettiges oder verzweigtes Alkyi oder Halogenaiky! mit jeweiis 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebe- 
nenfaiis 1 bis 9 gieichen oder verschiedenen Haiogenatomen Oder jeweiis zweifach verknupftes Aikandiyl 
bzw, Alkendiyl mit jeweiis bis zu 4 Kohlenstoffatomen; autferdem R 3 und R 4 unabhangig voneinander fOr im 
Heterocyciylteil gegebenenfaiis einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden substituiertes Heterocycty- 

7S lalkyi mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Aikylteil und 1 bis 9 Kohlenstoffato- 
men sowie 1 bis 3 Heteroatomen - insbesondere Stickstoff, Qauerstoff und/ oder Schwefei -im Heterocyciyl- 
teil stehen, wobei als Substltuenten infrage kommen: Halogen, Cyano, Nitre, sowie jeweiis geradkettiges 
oder verzweigtes Alkyi, Alkoxy, Alkyithio, Halogenaiky!, Halogenalkoxy, Halogenaikyithio oder Alkoxycarbo- 
nyl mit jeweiis 1 bis 5 Kohlenstoffatomen und gegebenenfaiis 1 bis 9 gieichen oder verschfedenen 

20 Haiogenatomen und autferdem R 3 und R 4 unabhangrg voneinander fur jeweiis gegebenenfaiis einfach oder 
mehrfach, gleich oder verschieden substituiertes Araikyl, Aroyl oder Aryl mit jeweiis 6 bis 10 Kohlenstoffato- 
men im Arylteii und gegebenenfaiis 1 bis 8 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkylteil 
stehen, wobei a!s Aryisubstituenten jeweiis infrage kommen: Halogen, Cyano, Nitre Hydroxy, jeweiis 
geradkettiges oder verzweigtes Alkyi, Aikoxy, Alkyithio, Halogenaiky!, Halogenalkoxy, Halogenaikyithio, 

25 Alkylsulflnyl, Alkylsuifonyl, Haiogenaikytsulfinyi, Halogenaikyisulfonyl, Aikanoy! oder Afkoxycarbony! mit 
jeweiis 1 bis 6 Kohlenstoffatomen und gegebenenfaiis 1 bis 9 gieichen oder verschiedenen Haiogenatomen, 
Cycloalkyi mit 3 bis 6 Kohlenstoffatomen oder Phenoxy und wobei als Aikyisubstituenten gegebenenfaiis 
infrage kommen: Halogen oder Cyano, oder 

R 3 und R 4 gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an Welches sie gebunden sind, fOr einen gegebenenfaiis 
30 einfach oder mehrfach, gieich oder verschieden substituierten funf- bis zehngiiedrigen Heterocyclus stehen* 
der gegebenenfaiis 1 oder 2 weitere Heteroatome, insbesondere Stlckstoff, Sauerstoff und/oder Schwefei, 
enthalten kann, wobei als Substituenten infrage kommen: Halogen sowie jeweiis geradkettiges oder 
verzweigtes Aikyi oder Halogenafkyl mit jeweiis 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebenenfaiis 1 bis 9 
gieichen oder verschiedenen Haiogenatomen sowie 1 bis 2 Oxo-oder Thionogruppen, wobei die Verbindun- 
55 gen, in denen 



1. R 1 = CH 3) R 2 = CH 3 , R 3 = H, R 4 = Cyclohexyl; 

2. R 1 « CH 3 , R 2 ™ C £ H 5 , R 3 - H. R 4 » CH2-C(CH 3 } 3 ; 

3. R 1 = CH 3 , R 2 = CaH 5 , R 3 = H, R 4 = 1-Phenylethyl; 

4. R 1 * C2H5, R 2 = CH 3 , R 3 = H, R 4 = C(CH a ) 3 ; 

40 5, R 1 = CH 3> R a = CH 3l R 3 = CH 3 , R 4 = C(CH 3 ) 3 und 

6. R 1 = CH 3l R 2 = CH 3| R 3 = H, R 4 = -{CH(CHa)»CH * N-0CH 3 
7- R 1 = QH 3l R 2 = CH 3l R 3 = H, 



ausgenommen sind. 

2. 3~Ammo-5-aminocarbonyl-l,2,4~triazof--Derivate der Formel (I) gerna/3 Anspruch 1, bei welchen 
R 1 fur Methyl, Ethyl, n- oder i-Propy! f n-, i- s- oder t-Butyl, n- oder i-Pentyl, Al]y\, PropargyL fur jeweiis 
geradkettiges oder verzweigtes Halogenaiky! mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Halogenalkenyl mit 3 bis 6 
Kohlenstoffatomen oder Halogenaikinyl mlt 3 bis 6 Kohlenstoffatomen und jeweiis 1 bis 9 gieichen oder 
verschiedenen Haiogenatomen, fUr Methoxy methyl, Methoxyethyl, Ethoxy methyl, Ethoxyethyt, fur Cyciopro- 
pyf, Cyciohexyimethyf, Cyclopentyi, Cyclohexyl, Cyclohexylrnethyi, Cyclohexyiethyl, Cyclopentylmethyi 
oder fOr jeweiis gegebenenfaiis ein- bis dreifach, gleich oder verschieden substituiertes Benzyl, Phenyiethyl 
oder Phenyl stent wobei als Substituenten infrage kommen: Fluor, Chlor, Brom, Cyano, NHro, Methyl, Ethyl, 
n- oder E-Propyl, n~, i-, s- oder t-Butyi, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Trlfluormethyl, Trifluormethoxy oder 
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Trifluormethylthio, 

R 2 fQr Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, h s« oder t-Butyl, n- oder i-Pentyi f n- Oder i-Hexyl, fur Allyl, 
Propargyf, fOr Methoxy methyl, Methoxyetftyl, Ethoxy methyl, Ethoxyethyl, fOr geradkettiges oder verzweigtes 
Halogenalkyf mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und 1 bis 9 gleichen oder verschiedenen Halogenatornen, fUr 
Cyclopentyl, Cycfohexyl, Cyclopropyl, Cyclopropylmethyl, Cyclohexylmethyi, Cyciohexyiethyl oder fur je- 
weils gegebenenfalls ein- bis dreifach gleich oder verschieden substituiertes Benzyl oder Phenyl steht, 
wobei a!s Substituenten jeweils Infrage komrnen: Fiuor, CNor, Brom, Cyano, NHro, Methyl, Ethyl, n-oder i- 
Propyl, n-, h s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Trifluormethyl, Trifluormethoxy oder Trifluorme- 
thylthio und 

R 3 und R* unabhSinglg voneinander Jewells fUr Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n- Oder l-Propyl, n~, h oder t- 
Butyl, jeweils geradkettiges oder verzweigtes Pentyl, Hexyi, Heptyl, Octyl, Nonyl, Decyl oder Dodecyl, fur 
Allyl, n- oder i-Butenyl, oder i-Pentenyl, n- oder i-Hexenyl, Propargyl, n- oder f-Butfnyl, n- oder i-PenSnyl, 
n- oder i-Hexinyl, fOr geradkettiges oder verzwelgies Halogenalkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen und 1 bis 
9 glelchen oder verschiedenen Halogenatornen, fUr jeweils geradkettiges oder verzweigtes Halogenalkenyl 
oder Halogenalkinyi mit jeweils 3 bis 5 Kohlenstoffatomen und 1 bis 3 Halogenatornen, fiir jeweils 
geradkettiges oder verzweigtes Cyanalkyi mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen irn Alkylteil, Hydroxyaikyl mit 1 bis 
8 Kohlenstoffatomen und 1 bis 3 Hydroxygruppen, Alkoxyalkyl, Alkoximinoalkyl, Afkoxycarbonylalkyl oder 
Alkoxycarbonylalkenyl, Alkylaminoalkyl oder Diafkylaminoalkyj mit jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatomen in den 
einzetnen Alkyi-bzw. Alkenyltellen oder fUr jeweils gegebenenfalls ein- bis fUnffaeh, gleich oder verschieden 
substituiertes Cyclopropyl, Cyclopropylmethyl, Cyclopropyiethyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl P Cyclohexyl, Cy~ 
cloheptyl, Cycioocty], Cyclohexylmethyi, Cyclohexylethyl, Cyclohexenyl, Cyclohexenylmethyl oder Cycloh- 
exenyfethyl stehen, wobei ais Substituenten jeweils infrage komrnen; Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl* n- 
oder i-Propyl, n-, h s- oder t-Butyt t Cyano, Methandiyi, Ethandiyt, Butandiyf oder Butadiendiy!; 
R 3 und R 4 autferdem unabhangig voneinander fUr im Heterocyclylteil gegebenenfaiis ein- bis dreifach, 
gleich oder verschieden substituiertes Hete rocycly I methyl , Heterocyclyl propyl oder Heterocycfylethyl ste- 
hen, wobei als Heterocyclen jeweils infrage komrnen: 



N-~j — N r — 1 — H / 1 / \ 

!| || fill — N ~~N J 



wobei Z jeweils fQr Sauerstoff oder Schwefel steht und wobei als Substituenten jeweils infrage komrnen: 
Fluor, Chlor, Brom, Cyano, Nttro, Methyl, Ethyl, n- Oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, 
Methylthio, Trifluormethyl, Trifluormethoxy oder Trifluormethylthio; 

R 3 und R* au/terdem unabhangig voneinander fur jeweils gegebenenfalls ein- bis dreifach, gleich oder 
verschieden substituiertes, gegebenenfalls im Alkylteil geradkettiges oder verzweigtes Benzyl, Phenylethyl, 
Phenylpropyl, Phenylbutyl, Phenylpentyl, Phenylhexyi, Phenylheptyl, Phenyfcyanmethyl, Phenyfcyanethyl, 
Phenylcyanpropyl, Benzoyl, Phenyl oder Naphthyl stehen, wobei als Phenylsubstituenten jeweils infrage 
komrnen; Fluor, Chior, Brom, Hydroxy, Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n- ( h s-oder t-Buty!, 
Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Trifluormethyl, Trlfluormethoxy, Trifluormethylthio, Trlfluormethylsulfinyl, Triflu- 
ormethyl su If ony t, Methylsufftnyl, Methylsuifonyl, Acetyl, Propionyi, Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, Cyclo- 
hexyl oder Phenoxy oder 

R 3 und R 4 gemeinsam mit dem Stlckstoffatom, an welches sie gebunden smd, fur emen gegebenenfalls 
ein- bis dreifach, gleich oder verschieden substituferten Heterocyclus der Forme! 
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a_ / — V S ^ 




N 

o 



oder —N f stehen, 
v ^ 



wobei afs Substttuenten jeweils infrage kommen: Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, Chlor oder Trifluorm ethyl, 
wobei die Verbmdungen, in denen 

1. « CHs, R 2 =* CH g , R 3 » H, R* * Cyclohexyl; 

2. R 1 - CH 3> R 2 = CaHs, R 3 =» H, R* = CH 2 ~C(CH 3 ) 3 ; 

3. R 1 CH 3l R a « CaHs> R 3 - H, R 4, « 1-Phenyiethyi; 

4. R 1 = CsHs, R 2 = CH a , R 3 = H, R* = C(CH 3 ) 3 ; 

5. R 1 * CH 3 , R a « CH 3 , R 3 * CH 3t R 4 » C(CH 3 ) 3 ; 

6. R 1 « CH 3 , R 2 = CH 3j R 3 » H ( R* = •(CH(OH 3 )-CH = N-OCH 3 und 

7. R 1 - CH 3j R 2 = CH 3 , R 3 = H, 




ausgenommen sind. 

3. 3-Afnino-5-aminocarbonyl-1 l 2 t 4-trtazol-D©nvate der Forme! {I} gerna/S Anspruch 1, in welcher 
R 1 fur Methyl, Ethyl, Propyl, Isopropyl oder Cycbhexyl steht, 
R a fur Methyl, Ethyl, Propyl, fsopropyl oder Cyclohexyl steht, 
R 3 fdr Wasserstof? oder Methyl steht, 

R 4 fur Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyi, n% h s- oder t-Butyl, n-, h s- oder t-Pentyl, n-oder i-Hexyl, n- oder i- 
Heptyl, n- oder j-Octyl, n~ oder i-Nonyl, n~ oder t-Decyj, n-oder i-Dodecyl, 1-Ethyl-propyl, 1 ,2-Dlmethyl- 
propyl t 1,3-Dlmethyl-butyl, l-Methyl-l-ethyl-propyl, 1,1,3,3-Trimetbyi-butyl, 1,2,2-Trimethyl-propy!, fur Allyl, 
n-oder i-Butenyl, oder i-Pentenyl, n-oder i-Hexeny! t Propargyl, n- oder i-Butinyl, n- oder t-Pentinyl, n- 
oder i-Hexinyi, fOr geradkettlges oder verzweigtes Halogenalkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatornen und 1 bis 9 
gleichen oder verscNedenen Hafogenatomen, insbesondere Fluor oder Chlor, fur jeweils geradkettiges oder 
verzweigtes Haiogenalkenyf oder Halogenalkinyl mit jeweils 3 bis 5 Kohlenstoffatornen und 1 bts 3 
Halogenatomen, Insbesondere Fluor oder Chlor* fUr jeweils geradkettiges oder verzweigtes Cyanaikyl mit 1 
bis 6 Kohlenstoffatornen im Alkylteil, Hydroxyalkyl mit 1 bis 5 Kohlenstoffatornen und 1 bis 3 Hydroxygrup- 
pen, Alkoxyalkyl, Alkoxyirninoa!kyi r Alkoxycarbonylalkyl oder Alkoxycarbonylalkenyl, Alkylaminoalkyl oder 
Dialkyfaminoalkyl mit jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatornen in den elnzelnen Alkyl-bzw, Alkenylteilen oder fur 
jeweils gegebenenfalls ein-bis vierfach, gleich oder verschieden durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- 
oder i -Propyl i-, s- oder t-Butyl, Cyano, Methandiyl, Ethandiyl, Butandiyi oder Butadiendiyi substituiertes 
Cyc!opropyl r Cyclopropy I methyl, Cyclopropyiethyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cycloheptyl, Cydo- 
octyi, Cyciohexyimethyl, Cyclohexylethyl, Cyclohexenyl, Cyciohexenyimethyf oder Cyclohexenylethyl steht; 
R* werterhin fGr im Heterocyclyltell gegebenenfalls ein~ bis dreifach, gfeich oder verschieden durch Fluor, 
Chlor, Brom, Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, n~ oder i-Propyl, n-, h s- oder t- Butyl, Methoxy, Ethoxy, 
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w 



Methylthio, Trtfluormethy!, Trlfluormethoxy oder Trifluormethyithio substituiertes Heterocyclylmethyl t Hetero- 
cyclylpropyl oder Heterocyclyiethyl steht, wobei ais Heterocycien Jewells infrage kommen: 

N| — J— H p — t — / 1 , ^ 



~N 0 oder ~~N 



45 



50 



55 



wobei Z jeweils fur Sauerstcff oder Schwefel steht 
20 R 4 weiterhin fOr jewetfs gegebenenfaHs im Phenyltefl ein- bis dreifach, gleich oder verschieden durch Fluon 
Chlor, Brom, Hydroxy, Cyano, Nitro, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, 3-, s- Oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, 
Methyithio, Trifluorrnethyl, Trtf)uormethoxy t Trifiuormethyithio, Trlfluormethylsulfinyl, Trifiuormethylsulfonyi, 
Methylsufflnyl, Methylsulfonyi, Acetyl, Propionyl. Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, Cyclohexyi oder Phe- 
noxy substituiertes, gegebenenfaHs im Alkylteil geradkettiges oder verzweigtes Benzyl, Pnenylethyi, Phenyl- 
's propyl, Phenylbutyl, Phenylpentyi, Phenyfhexyl, Phenylheptyl, Phenylcyanrnethyl, Phenyicyanethyl, Phenyl- 
cyanpropyi, Benzoyl, Phenyl oder Naphthyi steht, und R 4 auSerdem zusammen mit R 3 fOr Tetramethylen 
oder Pentamethylen stehen kann, 
wobei die Verbmdungen, In denen 
1. R 1 = CH 3 , R 2 = CH 3> B 3 - H, R* = Cyclohexyh 
30 2. R 1 - GH 3 , R 2 * C 2 H 5> R 3 = H, R 4 = CH 2 -C(CH 3 ) 3 ; 

3. R 1 = CH 3 , R 2 « CaHs, R 3 « H, R 4 - 1-Phenytethyl; 

4. R 1 » C 2 H 5l R 2 « CH 3} R 3 = H, R 4 = C(CH 3 ) 3 ; 

5. R 1 - CH 3l n 2 » CH 3> R 3 = CH 3t R 4 = C(CH 3 ) 3 ; 

6. R 1 = CH 3f R 2 = CH 3 , R 3 » H, R 4 - -CH(CH 3 )-CH =* N~OCH 3 und 
55 7. R 1 = CH 3j R 2 a CH 3l R 3 H, 

ausgenornmen sind. 

4. Verfahren zur Herstellung von S-Amino-S-aminocarbonyl-l^^triazol-Derivaten der allgerneinen Forme! (I) 

N M 



1 Jl JL 



L II <I> 



R 2 O 



in welcher 

R 1 fur jeweils geradkettiges Oder verzweigtes Alky! mit 1 bis 8 Kohlenstoffatornen, Aikenyf mit 2 bis 8 
Kohlenstoffatornen, Alklnyl mit 2 bis 8 Kohlenstoffatornen, Haiogenalkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatornen und 1 
bis 17 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Halogenafkenyl oder Halogenafkinyi mit jeweils 2 bis 8 
Kohlenstoffatornen und 1 bis 15 bzw. 13 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Alkoxyalkyi mit 1 bis 
6 Kohlenstoffatornen in den einzelnen Alkyiteilen, fur Cycloaikyl mit 3 bis 7 Kohlenstoffatornen, fUr 
Cycioalkylalkyl mit 3 bis 7 Kohlenstoffatornen im Cycioalkyltei! und 1 bis 6 Kohlenstoffatornen Im geradketti- 
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gen Oder verzweigten Alkylteil Oder fur jeweils gegebenenfaiis einfach Oder mehrfach, gieich oder verschie- 
den substitutes Aralkyf mit 6 bis 10 Kohlenstoffatomen im Arylteil und 1 bis 6 Kohlenstoffatomen im 
geradkettigen oder verzweigten Alkylteii, Aryl mlt 6 bis 10 Kohlenstoffatomen Oder Heteroaryl rnit 2 bis 9 
Kohfenstoffatomen und 1 bis 3 Heteroatornen, insbesondere Stlckstoff, Sauerstoff und/ oder Schwefei stent, 
wobei als Substituenten jeweils infrage kommen: Halogen, Cyano, Nitro sowie jeweils geradkettiges oder 
verzweigtes Alkyl, Alkoxy, Alkyithio, Halogenalkyl, Halogenalkoxy oder Halogenatkyithio mit jeweils 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen und gegebenenfaiis 1 bis 9 gieichen oder verschledenen Halogenatomen, 
R 2 fur jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alky! mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen, Alkenyi mit 2 bis 8 
Kohfenstoffatomen, Alkinyl mit 2 bis 8 Kohlenstoffatomen, Halogenalkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 
bis 17 gieichen oder verschledenen Halogenatomen, Halogenaikenyl mit 2 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 
bis 15 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen, Halogenalkinyl mit 2 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 
bis 13 gieichen oder verschiedenen Halogenatomen, Alkoxyalkyl mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen in 
den einzelnen Afkylteilen, fUr OycloalkylalkyJ oder Cycioalkyi mit jeweils 3 bis 7 Kohlenstoffatomen im 
Cycloalkyiteif und gegebenenfails 1 bis 6 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkylteil 
oder fDr jeweils gegebenenfails einfach oder mehrfach, gieich Oder verschieden substitulertes Aralkyl oder 
Aryl mit Jewells 8 bis 10 Kohlenstoffatomen im Arylteil und gegebenenfails 1 bis 6 Kohlenstoffatomen im 
geradkettigen oder verzweigten Alkylteil stent wobei als Arylsubstituenten jeweils infrage kommen: Halo- 
gen, Cyano, Nitro sowie jeweiis geradkettiges oder verzweigtes Aikyi, Alkoxy, Alkyithio, Halogenalkyl, 
Halogenalkoxy oder Halogenalkylthio mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebenenfaiis 1 bis 9 
gleichen oder verschiedenen Halogenatomen und 

R 3 und R 4 unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, fur jeweils geradkettiges oder verzweigtes Alky I 
mit 1 bis 18 Kohlenstoffatomen, Alkenyi mit 2 bis 8 Kohlenstoffatomen, Alkinyi mit 2 bis 8 Kohlenstoffato- 
men, Halogenalkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 bis 17 gieichen oder verschiedenen Halogenato- 
men, Halogenalkenyl oder Halogenalkinyl mit jewels 2 bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 bis 15 bzw. 13 
gieichen oder verschiedenen Halogenatomen, Cyanalkyl mit 1 bis 8 Kohlenstoffatomen, Hydroxyalkyl mit 1 
bis 8 Kohlenstoffatomen und 1 bis 8 Hydroxygruppen, Aikoxyalkyi, Alkoximinoalkyl, Aikoxycarbonylafkyl 
oder Alkoxycarbonyialkenyl mit jeweils bis zu 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen Alkyl- bzw. Alkenyltei- 
!er>, Alkylaminoalkyi oder Diaikylaminoalkyi mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstoffatomen in den einzelnen 
Aikylteilen oder ftir Jeweils gegebenenfails einfach oder mehrfach gieich oder verschieden substitulertes 
Cycioalkyi, Cycloalkylalkyl, Cycloalkenyl oder Cycloaikenylalkyi mit Jewells 3 bis 8 Kohlenstoffatomen im 
Cycloaikyl-bzw. CycloalkenylteU und gegebenenfails 1 bis 6 Kohien stoffatomen im geradkettigen oder 
verzweigten Alkylteil stehen, wobei als Substituenten jeweils infrage kommen: Halogen, Cyano sowie jeweils 
geradkettiges oder verzweigtes Alky! oder Halogenalkyl mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebe- 
nenfails 1 bis 9 gieichen oder verschiedenen Halogenatomen oder jeweils zweifach verknupftes Alkandiyl 
bzw. Alkendiyl mit jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatomen; au/ierdem R 3 und R 4 unabha'ngig voneinander fur im 
Heterocyclylteil gegebenenfails einfach oder mehrfach, gieich oder verschieden substitulertes Heterocycly- 
ialkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder verzweigten Alkylteii und 1 bis 9 Kohlensioffato- 
men sowie 1 bis 3 Heteroatomen - Insbesondere Stlckstoff, Sauerstoff und/oder Schwefei -im Heterocyclyl- 
teil stehen, wobei ais Substituenten infrage kommen: Halogen, Cyano, Nitro, sowie jeweils geradkettiges 
oder verzweigtes Alkyl, Alkoxy, Aikylthio, Halogenalkyl, Haiogenalkoxy, Halogenalkylthio oder Aikoxycarbo- 
nyl mit jeweils 1 bis 5 Kohlenstoffatomen und gegebenenfaiis 1 bis 9 gieichen oder verschiedenen 
Halogenatomen und auGerdem R 3 und unabhangig voneinander fUr jeweils gegebenenfails einfach oder 
mehrfach, gieich oder verschieden substitulertes Aralkyl, Aroyl oder Aryl mit jeweils 6 bis 10 Kohlenstoffato- 
men im Arylteil und gegebenenfaiis 1 bis 8 Kohlenstoffatomen im geradkettigen oder versweigten Alkylteil 
stehen, wobei ais Arylsubstituenten Jeweils infrage kommen: Halogen, Cyano, Nitro, Hydroxy, jeweils 
geradkettiges oder verzweigtes Alkyi, Alkoxy, Aikylthio, Halogenalkyl, Hatogenalkoxy, Halogenalkylthio, 
Alkylsulfinyl, Alkylsulfonyl, Halogenalkyl suifinyi, Halogenaikyfsuifonyl, Alkanoyl oder Alkoxycarbony! mit 
jeweils 1 bis 8 Kohlenstoffatomen und gegebenenfaiis 1 bis 9 gieichen oder verschiedenen Halogenatomen, 
Cycioalkyi mit 3 bis 6 Kohlenstoffatomen oder Fhenoxy und wobei als Alkylsubstituenten gegebenenfails 
infrage kommen: Halogen oder Cyano, oder 

R 3 und R* gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an welches sie gebunden sind, fur einen gegebenenfaiis 
einfach oder mehrfach, gieich oder verschieden substituierten fOnf- bis zehngliedrigen Heterocyclus stehen, 
der gegebenenfails 1 oder 2 weitere Heteroatome, Insbesondere Stickstoff, Sauerstoff und/oder Schwefei, 
enthalten kann, wobei als Substituenten infrage kommen: Halogen sowie jeweils geradkettiges oder 
verzweigtes Alky! oder Halogenalkyl mit jeweils 1 bis 4 Kohlenstoffatomen und gegebenenfails 1 bis 3 
gieichen oder verschiedenen Halogenatomen sowie 1 bis 2 Oxo- oder Thionogruppen, 
wobei die Verbindungen, in denen 
1. R' ~ CH 3 , R 2 " CH 3 , R 3 - H, R* ~ Cyclohexyl; 
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2, 


R i 


= CH 3) R 2 = 


CsHs, R 3 


- H, R 4 " - 


CH 2 -C{CH3) 3 ; 


3. 


R* 


- CH 3) R 2 - 


C 2 Hs, R 3 


= H* R* = 


1-Phenyletfryl; 


4, 


R i 


« CaHs, R 2 = 


* CH S , R 3 


a H, R* = 


C{CH3)3 I 


5. 


R 1 


= CH 3 , R 2 - 


CH 3 , R 3 


= CH 3l R 4 


■ C(CHa) 3 ; 


6. 


R 1 


= CH 3 , R 2 = 


CH 3( 




-(CH(CH 3 )-CH = N-OCH 3 und 


7. 




- CH 3> R 2 * 


CH 3| R 3 


- H f 






R 4 = ~< H 



ausgenomrnen sind, 

dadurch gekennzeichnet, dafi man 

(a) Aminoguamdine der allgemeinen Formel (II) 
R 1 -NH~C-NH~R 2 



N-NH 2 



(II) 



in welcher 

R 1 und R 2 die oben angegebene Bedeutung haben* 

und/oder Tautomere zu den Verbindungen der Formel (II) und/oder S&ureaddukte von Verbindungen der 

Formel (II) Oder von deren Tautomeren 

rnit OxalsSureesteramiden der allgemeinen Formel (ill) 

R 5_ 0 _ C _ C _ N (III) 

IJ il R 4 
o o 



in welcher 

R 3 und R* die oben angegebenen Bedeutungen haben und 
R 5 fdr Alky! stent, 

gegebenenfails in Gegenwart eines VerdQnnungsmlttels und gegebenenfalls in Gegenwart ernes Reak- 
fionshrlfsmittels urnsetzt, Oder da£ man 

(b) Chlor-formamfdin-Hydrochlorfde der allgemeinen Formel (IV) 



H 1 ^N-R 2 



H 

C (IV) 
I x HCI 
CI 



in welcher 

R 1 und R 2 die oben angegebenen Sedeutungen haben, 
rnit Oxalsaure-amid-hydrazlden der allgemernen Formel (V) 



2 II I! R 

o o 
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10 



15 



in weicher 

R 3 und R+ die oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfafls in Gegenwart ernes VerdUnnungsmittels und gegebenenfafls in Gegenwart emes Saure- 

akzeptors umsetzt, oder da/S man 

(c) Carbodiirnide der alfgemeinen Formei (VI) 

Ri-N=sC = N-R2 (VI) 

In weicher 

R 1 und R 2 die oben angegebenen Bedeutungen haben, 
mit Oxalsaure-arnid-hydraziden der ailgemeinen Forme! (V) 

^ 3 

2 i! II V 

0 o 



in weicher 

R 3 und R* dre oben angegebenen Bedeutungen haben, 

gegebenenfails In Gegenwart eines VerdUnnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart ernes Reak- 
20 tlonshilfsmitteJs umsetzt. 

5. Herbicide Mittel, gekennzeichnet durch einen Gehalt an mindestens elnem 3-Amino~5-aminocarbonyi- 
1 ,2,4-triazof-Derivat der Forme! (i) gemM/3 Anspruch 1 Oder 4, 

6. Verfahren zur Bekampfung von unerwUnschten Pflanzen, dadurch gekennzeichnet, da/3 man 3-Amino~5- 
aminocarbonyi-1,2 f 4-triazo[-Derivate der Formal (I) gemafl Anspruch 1 oder 4 auf die Pfianzen und/oder 

25 ihren tebensraum einwirken !SJ3t 

7. Verwendung von 3-Amfno-5-amfnocarbonyM ,2,4-triazoI-Derivaten der Formef (i) gema"# Anspruch 1 oder 
4 zur BekSmpfung von unerwunschten Pfianzen, 

8. Verfahren zur Hersteliung von herbiziden Mitteln, dadurch gekennzeichnet, datf man 3-Amino-5- 
aminocarbonyM ,2,4-triazof-Deiivate der Formei (f) gema/3 Anspruch 1 oder 4 mit Streckmittein und/oder 

3a oberfia'chenaktiven Substanzen vermischt. 
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